ZEITSCHRIFT FUR 


gas Gon B.S 


HERAUSGEGEBEN UNTER MITWIRKUNG 
DES VERBANDES 
DEUTSCHER PHYSIKALISCHER GESELLSCHAFTEN 


VON 


O. HAXEL unp J. HANS D. JENSEN 


158. BAND 


MIT 254 FIGUREN IM TEXT UND 2 PORTRATS 


SPRINGER-VERLAG 
BERLIN . GOTTINGEN - HEIDELBERG 
1960 


Alle Rechte, einschlieBlich das der Ubersetzung in fremde Sprachen und das der foto- 
mechanischen Wiedergabe oder einer sonstigen Vervielfaltigung, vorbehalten. Jedoch 
wird gewerblichen Unternehmen fiir den innerbetrieblichen Gebrauch nach MaBgabe des 
zwischen dem Borsenverein des Deutschen Buchhandels e. V. und dem Bundesverband 
der Deutschen Industrie abgeschlossenen Rahmenabkommens die Anfertigung einer 
fotomechanischen Vervielfaltigung gestattet. Wenn fiir diese Zeitschrift kein Pauschal- 
abkommen mit dem Verlag vereinbart worden ist, ist eine Wertmarke im Betrage von 
DM 0,30 pro Seite zu verwenden. Der Verlag laBt diese Betrage den Autorenverbainden 
zuflicBen 


Die Wiedergabe von Gebrauchsnamen, Handelsnamen, Warenbezeichnungen usw. in 

dieser Zeitschrift berechtigt auch ohne besondere Kennzeichnung nicht zu der Annahme, 

daB solche Namen im Sinn der Warenzeichen- und Markenschutz-Gesetzgebung als frei 
zu betrachten waren und daher von jedermann benutzt werden diirften 


Springer-Verlag OHG / Berlin - Gottingen - Heidelberg 
Printed in Germany 


Druck der Universitatsdruckerei H. Stiirtz AG., Wiirzburg 


Inhalt des 158. Bandes 


Erstes Heft 
(Abgeschlossen am 25. Januar 1960) 


yrtrat P. SCHERRER 
xOMER, H.H., Untersuchung des ,,Auroral Afterglow‘‘ und seiner Praparationsstadien. 
JO Das Abklingen des Nachleuchtens i im Airglow-, NO- und Lewis-Rayleigh-Stadium. 
Mit 6 Figuren im Text. (Eingegangen am 15. Oktober 1959) . seta : 
HWINK, Cur., und H. PeHLanp, Zur Bestimmbarkeit der optischen Poonsenen ae 
Dicke sehr dinner Metallschichten bei senkrechtem Lichteinfall. Mit 5 2 ea im 
Text. (Eingegangen am 26. September 1959) 5 : 
wis, H.R., J. F. Cochran, H. FRAUENFELDER, D.E. Mabocae fea R. iN]; peas 
A Method for Measuring Magnetic Fields in Superconductors. With 2 Figures in the 
Text. (Received November 3, 1959) . : tat 
RIMMEL, E., Koharente Teilung eines Biskioucuseants Gen Mapneteides Mit 
4 Figuren ims ext: (Eingegangen am 11. November 1959) . car 
st, K., I. HARTMANN und H.v. Ossowski, Genadherte 3-Punkt-Funktionen in der 
Heisenbergschen Theorie. (Eingegangen am 23. November 1959) . 
)DENBERG, R., Uber das Verhaltnis der Wirkungsquerschnitte fiir den (e, ~)- und 
(y, m)-ProzeB. Mit 5 Figuren im Text. (Eingegangen am 29. September 1959) . 
GEL, A., Beitrage zur Exoelektronenemission von Kristallen und Metallen. Mit 7 Fi- 
guren im Text. (Eingegangen am 26. Oktober 1959) . : 
RTH, CH.A., and H.E. Suess, The Formation of Molecular ieeen ee PuOee 
lysis of Water Vapor in the Presence of ee With 4 re ig in the Text. ee 
ceived October 31, 1959) nia ‘ : ie ae 
ANKE, W., Uber den zeitlichen Verlauf ae Tete micdion einer Gasenuvanlie. Mit 
19 Figuren im Text. (Eingegangen am 15. Oktober 1959) RT pies 
YDENBERGER, K.H., und J.A. ScHEER, Relativmessung integrierter Wirkungsquer- 
schnitte fiir den Kernphotoeffekt: Reaktionen am Ca‘®. Mit 1 Figur im Text. (Ein- 
gegangen am 8. Dezember 1959) . Sty Sia : : 
LARIN, M., Uber die Deformierbarkeit benachbarter Jonen. Zu einer nitmeioaas in der 
Arbeit von R. HoseMann: Ein réntgenographischer Beweis fiir die ,, Punktstruktur“ 
der Elektronen. (Eingegangen am 2. Oktober 1959) . 


Zweites Heft 
(Abgeschlossen am 18. Februar 1960) 


ist, D., Die magnetische Suszeptibilitat von eisen- und zinkdotiertem Germanium. 
Mit 3 Figuren im Text. (Eingegangen am 21. Juli 1959) : : 
SMER, H. H., Untersuchung des ,,Auroral Afterglow‘ und seiner Relpemetionsetadient 
III. Das Abklingen des ,,Auroral SRC: Mit 3 oe im Text. (Eee 
am 5. Dezember 1959) rr : , 

y, T. C., Bound states in quantum fea panies pero ea Barun 26, 1959) . 
\CKER, R., Dosis und Dosismessung bei ionisierenden Strahlungen. Mit 2 Figuren im 
Text. (Eingegangen am 22. August 1959) a! _ 


Seite 


12) 


77 


85 


96 


120 


1V Inhalt 


Hutson, A. R., W. PauL, W. Howarpd and R. B. ZETTERSTROM, Pressure dependence of 
the resistivity of zinc oxide. With 1 Figure in the Text. (Received October 12, 1959) 


Lewis, H. R., and J. R. ALBers, Polarization of Conversion Electrons following Beta 
Decay. With 2 Figures in the Text. (Received November 24, 1959) 


KOoppELMANN, G., und K. Kress, Mehrstrahlinterferenzen in konvergentem Licht. Mit 
4 Figuren im Text. (Eingegangen am 8. Dezember 1959) . 


ScHWINK, CH., und G. ZANKL, Uber das Verhalten der Remanenz polykristalliner Nickel- 
drahte beim Recken. Mit 4 Figuren im Text. (Eingegangen am 16. Dezember 1959) 


DHANALAKSHMI, C., and S. K. CHATTERJEE, Phase change on transmission of micro- 
waves through metal disc delay dielectrics. With 2 Figures in the Text. (Received 
October 17, 1959) 


KRAMER, G., und D. MULLER, Deuteron-Photospaltung bei niedrigen Energien. Mit 2 Fi- 
guren im Text. (Eingegangen am 9. November 1959) . eso e 
JAcerR, Pu., Messung der v/c-Abhangigkeit bei der B-yzirkularKorrelation an Co. Mit 

6 Figuren im Text. (Eingegangen am 25. November 1959) 

Gosrecut, H., und H.-E. Gumuicu, Uber den EinfluB der Anregungswellenlange auf die 
Elektrophotolumineszenz. Mit 4 Figuren im Text. (Eingegangen am 7. Dezember 
1959) . oF oso Ce ee 

Scumipt-Ort, W.-D., K.-W. HorrmMann, I. Y. KRAUSE und A. FLAMMERSFELD, Die Fak- 
toren der inneren Umwandlung bei ,;Br8°” (4,4 Std). Mit 4 Figuren im Text. (Ein- 
gegangen am 14. Dezember 1959) 8s eMies ; 


Drittes Heft 
(Abgeschlossen am 14. Marz 1960) 


FRIEDERICH, A., K.H. HELLWEGE und H. LAMMERMANN, Weitere Analyse der Spektren 
des dreiwertigen Samariums in Einkristallen verschiedener Symmetrie. Mit 5 Figuren 
im Text. (Eingegangen am 10. Dezember 1959) 


GomBAs, P., und K. LapAnyi, Zur Abhangigkeit der Elektronenaffinitat freier Atome 
von der Ordnungszahl. (Eingegangen am 24. Dezember 1959) . 


GUBERNATOR, K., P.H. HECKMANN und A. FLAMMERSFELD, Die Szintillations-Lichtaus- 
beute von Anthrazen fiir Positronen und Elektronen kleiner Energie. Mit 2 Figuren 
im Text. (Eingegangen am 13. Januar 1960) 


ALLKOFER, O.C., Uber Messungen des Impulsspektrums und des positiven Exzesses von 
Ultrastrahlungsteilchen auf Meereshohe. Mit 8 eee im Text. (Eingegangen am 
14. November 1959) oS a 


KRETZSCHMAR, M., Gruppentheoretische Tee Gcuaeeen zum Schalenmodell. II. Zum 
Problem der Translationsinvarianz. (Eingegangen am 7. Januar 1960) 


KELLy, P.S., and S.A. MoszKowskI, Calculation of Matrix Elements in the Beta-Decays 
of Sct4 and Mn*?. (Received December 18, 1959) . 


RicHTER, K., Uber die Wahrscheinlichkeit der , Kanalbildung“ aus einer groBen Elek- 
tronenlawine. Mit 9 Figuren im Text. (Eingegangen am 7. Dezember 1959) . 


Witp, W., Zum Vielkérperproblem eines A ee ee Ji Alrite 4 ae im ext 
(Eingegangen am 17. Dezember 1959) . 


Goetze, G., Zerfallsschema und /-Spektrum des MsThl (R A228) Mit : Figuren im Text. 
(Eingegangen am §. Januar 1960) oa 


Geist, D., Eine empfindliche magnetische Waage zur Poe kleiner Suszeptibili- 
tatsdifferenzen. Mit 6 Figuren im Text. (Eingegangen am 8. Januar 1960) 


LAKSHMAN, S.V.J., The band spectrum of SbO: a new doublet oP iam With 2 Figures 
in the Text. (Received June 15, 1959) se 


Hayes, F.N., E. Hansspury, V.N. Kerr and D.L. Wittiams, Catena Carbon- 14 
in Lemongrass Oil. With 1) Pigurelin) the Text: (Received December 21, 1959). 


Inhalt V 


Viertes Heft 
(Abgeschlossen am 4. April 1960) 


Seite 
(EYER, E., und W. EISENMENGER, Demonstrationsversuche zur Sau on eS 
Mit 4 Figuren im Text. (Eingegangen quam 2ulG IDYevacianloiere OHO) « 5 4 5 5 « 379 
-AKSHMAN, S.V.J., Rotational analysis of the B—X band system of the SbO molecule. 
With 2 Figures in the Text. (Received October 27, DSO) era mee 386 
1AECKER, H., Messung und Auswertung von Bogencharakteristiken (Aum ING). Mit 8 Fi- 
guren im Toe (Bingeoansen am 24,7 Dezember 1959))2 24. 5 = ; 392 
1auserR, U., und W. Kerier, Untersuchung des Zerfalls Bi2!2 (ThC) % Pore (THC?) % Ppeoe 
(ThD) durch (y, «)- Koinzidenzen. Mit 6 Figuren im Text. (Eingegangen am 18. Januar 
RNa cn Oe eG hack ar Mee ie oo 
<ENNINGER, M., Messungen ohne Stérung des eae as Se eo am 25. Februar 
Roe ue 2. Sie re ee face Been Hemmer 
\NGELKE, B.-A., Uber die Drickapiensisnert ne wfc ktonlentanapeescie im Plasma der 
positiven Saule bei einer Glimmentladung in Molekelgasen. Mit 4 Figuren im Text. 
(Pinserancensam™ 27eNovembern A950). - 25.5 eee Saab ate 22 
RIEGEE, L., Untersuchung der direkten Paarbildung durch Bice eee: Mit 3 Been 
im Text. (Eingegangen aneel 3X0), |CRODBIENE WNC) 6 eo oo BS og ¢ Oe 6 wee wn 4 Mae 
CHULT, O., Ausmessung einiger weicher Gamma-Linien beim Neutroneneinfang in 
Europium mit einem pee ese Mit 8 Figuren im Text. ae am 
IQ, |penanbiene Cre) 5 oe 6 A Boe ery eae ; Je ee Ae 
tAJAGOPAL, A. K., and R. SRINIVASAN, Lattice Mien and specific heat of zinc iene 
With 7 Figures ith es Next (Received December 3064959) a lees nn nce ZA 
VILKENS, M., Zur Bestimmung von Deformationsstapelfehlern in kubisch-flachenzentrier- 
ten Metallen mit Réntgenstrahlen. Mit 2 Figuren im Text. (Eingegangen am 13. Ja- 
RUE ORO NE 5 Bar ah SA Soe ok es Oy Renner gta Eat (cara Caen remine ta ee Lol PNA iy 72) 


Fiinftes (SchluB-)Heft 
(Abgeschlossen am 12. April 1960) 


ortratkopf von WOLFGANG PAULI 
ERGER, H., K.W. Boer und E.-H. WeseEr, Uber den Einflu8 von Gasatmospharen auf 
die spektrale Verteilung der Photoleitung von CdS-Einkristallen. Mit 11 Figuren im 
Text. (Eingegangen am 29. Januar 1960) Wi ela tore ses Lf ee A ne pe ool ee OF 
INKENRATH, H., Uber Beziehungen zwischen der optischen heacen und Dispersion 
und dem Leitungsmechanismus diinner Kadmiumoxydschichten. Mit 14 Figuren im 
‘Tess. ((iimgeeeiagen iin Ay, \enmbewe MEG) os oo 5 6 po oo oe did 
urs, K., Herstellung und Eigenschaften von PbTe-Photowiderstanden mit roaGalies 
ter stéchiometrischer ii ore cs Mit 14 Figuren im Text. Rage am 


pomeantiatet960)) 1. me 2 a. so BR 
ISCHER, F., und R. HILscu, Been ae iy a seiner Hydrate Mit 
4 Figuren im Text. (Eingegangen am 8. Februar 1960) ..... . er COR SS 
CHWIDTAL, K.., Supraleitung aufgedampfter Bleischichten mit Zusatz von Gadotmiar! 
Mit 3 Figuren im Text. (Eingegangen am 8. Februar 1960) ..... . 563 
MTTEKINDT, R., Einzelnachweis von Elektronen (15 bis 50 keV) in Kemphotoplatten, 
Mit 2 Figuren im Text. (Eingegangen am 21. September 1959) ... . : 572 
RUNDIG, H., Ionenleitfahigkeit von zonengereinigten Site ae Mit 13 perce 
im Text. ‘(Eingegangen eur 6, [Beloinsewe WCCO) o co 6 « o @ ¢ 5 : c 5 EY 
ERKHOFF, F., Zum photochemischen Verhalten sauerstoffhaltiger Rowers in Alkali- 
halogenidkristallen. Mit 9 Figurenim Text. (Eingegangen am 8. Februar 1960). . . 595 
AUMANN, F., Zum Photoeffekt an diinnen Metallschichten. Mit 11 Figuren im Text. 
(Eingegangen AmmgaHebnuar 1960) Sep ss ss) = Sage ea nee ee eee een eo 7, 
SHWED, Pu., and G. ALLEN, On A. Seles gant s paper ‘‘Electronic energy Bands in 
model three- dimensional lattices’. (Received January 23,1960). ...... . . 623 
. 625 


utorenverzeichnis. 


Digitized by the Internet Archive 
in 2024 


https://archive.org/details/zeitschrift-fuer-physik-a-hadrons-and-nuclei_1960_ 158 


P. SCHERRER 


die besten Wiinsche zum 70. Geburtstag 
am 3. Februar 1960 


von Redaktion und Verlag der ,,Zeitschrift fiir Physik‘ 


Zeitschrift fiir Physik, Springer-Verlag 
Band 158 (1960) Berlin - Géttingen - Heidelberg 


Zeitschrift fiir Physik 158, 1—11 (196C) 


Physikalisches Institut der Technischen Hochschule Braunschweig 


Untersuchung des ,,Auroral Afterglow“ 
und seiner Priparationsstadien 


II. Das Abklingen des Nachleuchtens im Airglow-, NO- 
und Lewis-Rayleigh-Stadium 


Von 
HERBERT HEINRICH BROMER 


Mit 6 Figuren im Text 
(Eingegangen am 15. Oktober 1959) 


The decay of the continuum of the air afterglow was found to be equal in the whole 
spectral range used. In the beginning of the afterglow [NO] is not constant. N atoms 
from the discharge create 0 atoms by reacting with NO and retard the intensity 
decay. Later [NO] remains constant during the afterglow. 

The decay curves measured in the nitric oxide, and the Lewis-Rayleigh stage 
agree with the current theories of recombination of N, and NO by three-body 
collision. If the spectral intensity distribution in the Lewis-Rayleigh afterglow 
is due to the action of different third bodies, as REINECKE suggested, his opinion 
is to be improved by accepting a two step reaction. The measurements can be 
interpretated, if the first one is responsible to the rate and the second one to the 
intensity distribution. 

No sign could be found for the Cario-Kaplan processes to be more frequent in the 
neighbourhood of the exciting discharge than that of recombination. On the other 
hand it could be shown, that the recombination of N atoms is severely hindered by 
transition into the auroral stage and additional collision processes become effective 
in the excitation of all transitions of the 1. pos. group. 


In einer vorausgegangenen Arbeit! (im folgenden mit I zitiert) wurde 
der Praparationsverlauf abgeschlossener Entladungsrohre beschrieben, 
die mit Gemischen von reinem Stickstoff und reinem Sauerstoff gefiillt 
waren. Wahrend langdauernder stromstarker Entladung durchlaufen 
die Rohre, wie zuerst KAPLAN? beobachtete, verschiedene Stadien der 
Entladung und des Nachleuchtens (NL.). Uber Messungen des zeitlichen 
Abklingens im airglow-, NO- und Lewis-Rayleigh-Stadium (L.R.St.) mit 
der in I ausfiihrlich beschriebenen Apparatur soll hier, tiber das Abklin- 
gen im auroral-St. in einer folgenden Arbeit berichtet werden. 


Airglow-Stadium 
Fiir die Entstehung des griinlich-weiBen NL., das immer bei Ent- 
ladungen in Luft bei Drucken von etwa 1 Torr auftritt und bei den sauer- 
stoffreichen Entladungsrohren (s.1) ausgedehnt beobachtet werden 
1 Bromer, H.H.: Z. Physik 157, 5 (1959). 
2 Kapian, J.: Phys. Rev. (2) 54, 176 (1938). 
Z. Physik. Bd, 158 1 
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konnte, ist sowohl Stickstoff als auch Sauerstoff notwendig*~*. BROIDA | 
und Gaypon ® verwenden daher den Namen air afterglow. Das air afters 
glow strahlt ein Kontinuum aus, das sich von etwa 4000 A bis in das | 
ultrarote Spektralgebiet erstreckt und dessen Intensitat mit wachsender 
Wellenlinge zunimmt7~®. Seine Anregung wurde lange Zeit einer 
Reaktion zwischen O; und NO zugeschrieben. Hieraus leitete KAPLAN 2 | 
zur Kennzeichnung des 1. bei der Préparation von auroral-Entladungs- 
rohren auftretenden Zustandes den Namen Ozon-Stadium her. ae || | 


MAN und RopEeBusH® konnten jedoch zeigen, daB die Anregung des air | 


Tabelle 1. Ubersicht tibey die verwendeten Filter 


Filter 1:| Interferenzfilter; Fa. Balzers, Lichtenstein; Type Filtraflex DT blaw; 


durchlassig von 395 nm bis 480 nm fiir NO-$-Banden 


Filter 2: Geeue wa balier: Fa. Gaiiace: Farbfilter, Gottingen; Type Hg 
546,1nm; Durchlassigkeitsmaximum bei 520 nm, Halbwertsbreite 27 nm 

Filter 3:| Farbfilter; Fa. Schott & Gen., Mainz; Type OG 5; durchlassig im roten 
und ultraroten Spektralbereich fiir die 1. pos. Gr. des N, ohne Bevor- | 
zugung bestimmter Schwingungstibergange; kurzwellige Absorptions- 
kante bei 530 nm 


Filter 4:| Kombination aus Farb- und Interferenzfilter; Fa. Balzers, Lichtenstein; | 
Durchlassigkeitsmaximum bei 585 nm, Halbwertsbreite 23 nm; durch- 
lassig fiir die im L.R.NL. bevorzugten Ubergange (10,6), (11,7), (12,8) 
der inn pos. Gu dese, 


afterglow durch die Reaktion von NO-Molekiilen mit Sauerstoffatomen 
unter Bildung von NO, erfolgt. Fiir die Zugehérigkeit des Kontinuums 
zum NO,-Molekiil gibt es verschiedene Anhaltspunkte. Einmal steht die 
beobachtete kurzwellige Grenze in guter Ubereinstimmung mit der | 
Dissoziationsenergie des NO,-Molekiiles (D(NO.)yxo,o = 3,07 eV) 10" 
und zum anderen konnten BRoIDA und Gaybon® einige iiberlagerte 


STSDRUGL | Roe et0cy Phys Socsleond ys 25. sO0m (Oddi). 
4 Stoppart, E.M.: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 147, 147 (1934). | 

5 STODDART, E.M.: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 153, 152 (1935). | 

§ Broipa, H.P., and A.G. Gaypon: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 222, 181 
(1954). 

7 NEUBERGER, D., and A.B.F. Duncan: J. Chem. Phys. 22, 1693 (1954). 

8 SPEALMAN, M.L., and W.H. RopresBusu: J. Amer. Chem. Soc. 57, 1474 (1935). 

9 STEwaRT, D.T.: J. Atmosph. Terr. Phys. 10, 318 (1957). 

10 KIsTIAKOWSKy, G.B., and G.G. Votri: J. Chem. Phys. 27, 1144 (1957); 
28, 665 (1958). — KISTIAKOWSKY, G.B., and P.H. Kypp: J. Amer. Chem. Soc. 79, 
4875 (1957). 

11 BartH, C.A., and J. Kaptan: J. Chem. Phys. 26, 508 (1957). 

12 GREAVES, J.C., and D. Garvin: J. Chem. Phys. 30, 348 (1959). — Cottin, J., 
and F.P. Losstne: J. Chem. Phys. 28, 900 (1958). 
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diffuse Banden": 18-15 als dem NO,-Absorptionssystem zugehérig iden- 
tifizieren. 
Aus Fig. 1 (Kurve 2 bis 5) ist der im airglow-St. ermittelte Intensitits- 


abfall verschiedener Teile des Kontinuums ersichtlich. Die spektrale 
Zerlegung erfolgte mit Hilfe von Filtern (s. Tabelle 1). Die Ahnlichkeit 
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fig. 1. Zeitlicher Verlauf von Funktionen /;,/Z, mit Hilfe von Filtern ausgeblendeter Teile des air afterglow 
Kontinuums. ¢,=0O: Zeitpunkt des Abschaltens der Entladung. J;,/J,: Relative Intensitat der ausgeblen- 
leten kontinuierlichen Strahlung bezogen auf die Intensitat J, im Zeitpunkt ¢) =0. Emax/J9: Zugehoriges 
Maximum der relativen Intensitat in der Entladung. Zwischen der Messung der Kurve / der Kurven 2, 3, 4, 5 
und der Kurve 6 lag jeweils eine gewisse Praparation, durch die auch der Druck vermindert wurde 


Jer Kurven 1a8t sofort erkennen, daB fiir alle Teile des Kontinuums 
ler gleiche Anregungsmechanismus wirksam ist. Alle MeBkurven der 
fig. 1 enthalten auch den Ubergang von der Entladung zum NL. Bei 
lem vorhandenen Gasdruck von etwa einem Torr werden die Elektronen 
ach Abschalten der Entladung in weniger als 107* sec durch St6Be mit 
len Gasmolekiilen auf thermische Geschwindigkeit abgebremst. Nach 
\usschalten der Entladung zur Zeit f, =0 fallt also die relative Intensitat 


18 Bartu, C.A., and J. Kaptan: Bull. Amer. Phys. Soc., Ser. II 1, 14 (1956). 
14 Kurzwec, U.H., A.M. Bass and H.P. Brorpa: J. Mol. Spectrosc. 1, 184 


1957). 
15 NEwMaAN, F.H.: Phil. Mag. 20, 777 (1935). 
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I,/Iy durch Fortfall der ElektronenstoBanregung sehr schnell vom Wert} 
Ewax(Lo (Emax = Maximalwert der Intensitaét in der Entladung) auf den} 
Wert 1 ab, um dann langsamer, dem Mechanismus des NL. gehorchend,, 
zunachst verzigert und dann exponentiell abzuklingen. Der exponen-) 
tielle Abfall* erstreckt sich iiber vier Zehnerpotenzen. 

Zur Deutung des exponentiellen Abfalls der MeBkurven muB ange- 
nommen werden, daB eine der zur Anregung des Kontinuums notwendigen 
Konzentrationen [O] oder [NO] zeitlich konstant ist. Unter Beriick-, 
sichtigung der Reaktionen | 


und 
NO,+ 0 = NO240, (2) 


kann nur die letztere der beiden Méglichkeiten erfiillt sein. Die Frage 
ist nun, ob die NO-Konzentration deshalb konstant ist, weil [NO]>>[O], 
oder weil eine Nachlieferung erfolgt. Die Messungen zeigen, da ein 
Nachlieferungsproze8 wirksam ist, da der exponentielle Abfall bis zum 
Ende des airglow-St. also auch bei weitaus geringeren NO-Konzentra- 
tionen und Nachleuchtintensitaten beobachtet wurde. Neuere Unter- 
suchungen von KAUFMANN?® und HARTECK, REEVES u. MANNELLA!? 
bestatigen diese Deutung. Bei ihren Bestimmungen der Geschwindig- 
keitskonstanten #& der im air afterglow ablaufenden Reaktionen nehmen 
die Autoren an, daB die Anvegung der NO,-Molekiile im ZweierstoB nach 
der langsamen Reaktion 


NO + O > NO$ > NO, + hv (3) 


erfolgt, wahrend der Geschwindigkettsablauf des air afterglow im Druck- 
bereich von einigen Torr durch die gleichzeitig ablaufende schnelle 
DreierstoBreaktion 

NO+ 0+M-—NO,+M (4) 


bestimmt wird (s. Tabelle 2). 


Im Rahmen dieser Uberlegungen lassen sich auch die eigenen Be- 
obachtungen deuten, wobei aus den gemessenen Kurven noch detaillierte 
Angaben abgeleitet werden kénnen. Bei dem herrschenden Partialdruck 
von etwa einein Torr ist ky um drei Zehnerpotenzen gréBer als das Pro- 
dukt k,-[N,] (s. Tabelle 2). Das bedeutet, worauf auch KaurMann!6é 
hingewiesen hat, da8 praktisch jedes durch Reaktion (3) und (4) ge- 
bildete NO,-Molekiil nach (2) sofort mit einem Sauerstoffatom reagiert 


* Auch von KaurmMann?® und Harteck, REEVES u. MANNELLA!? wurde bei 
Benutzung strémender Gase ein exponentieller Intensitatsabfall festgestellt. 

16 KAUFMANN, F.: J. Chem. Phys. 28, 352, 992 (1958). 

1” FARTECK, P., R.R. REEVES and G. MANNELLA: J.Chem. Phys. 29, 1333 (1958). 
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und der Verbrauch an O-Atomen doppelt 
so groB ist, wie in Reaktion (4). Die mit 
fortschreitender Praparation erfolgende 
Abnahme der GrdBen [M] und [NO] 
kommt in der verschiedenen Neigung 
der Kurven I und 2, 3, 4, 5 der Fig. 1 
zam  Ausdruck. Wandrekombination 
der Sauerstoffatome kann bei den 
groBen GefaBdimensionen vernachlassigt 
werden. 


Fir den anfanglich verzégerten Abfall 
der Kurven in Fig. 1 ist Reaktion (1) 
verantwortlich, durch die Sauerstoff- 
atome zur Anregung des Kontinuums 
nachgeliefert werden. Wie man _ der 
Tabelle 2 entnehmen kann, ist hier hy 
moglicherweise drei Zehnerpotenzen 
grOBer als k,- [N.|. Mit fortschreitender 
Préparation fiihren zwei Prozesse zu 
einer Verminderung der NO-Konzen- 
tration im NL. Einmal wird durch 
Gasaufzehrung der gesamte Sauerstoff- 
anteil geringer und zum anderen werden 
bereits in der Entladung wegen weit- 
gehender N,-Dissoziation NO-Molekiile 
gemaB Reaktion (1) verbraucht. Letz- 
teres erkennt mansehr gut an der Kurve 6 
der Fig. 1, die zeigt, daB Reaktion (1) 
sogar zu einem Wiederanstieg des 
Leuchtens nach dem Abschalten der 
Entladung fiihren kann. Im Verlaufe 
der weiteren Praparation tritt schlieBlich 
der Fall ein, daB nach Abschalten der 
Entladung keine NO-Molekiile und nur 
noch N- und O-Atome vorhanden sind®8. 
Bei hodheren Drucken und_ gréBeren 
Konzentrationen von N-Atomen gewinnt 
anschlieBend das blaue NO-Nachleuchten 
gemaB Reaktion 


N+O+M—>NO+M-4 hy (5) 


18 Forp, H.W., and N. ENpow: J. Chem. 
Phys. 27, 1277 (1957). 
Z. Physik. Bd, 158 


Tabelle 2. Im neuerey Zeit evmittelte Werte fiir die Geschwindigkeitskonstanten k der im air afterglow ablaufenden Reaktionen 


Autor 


|Harteck, Reeves und MANNELLA!? 


i 
3 
ea) 
a 
is9) 
o 
% 


Ww 
| 
* 
K+ 
eee 
= 
7 oe 
wa il 
Palin ca 
Bias ling. 
nes 
ee) 
a iT i © 
% Oo, 4 
a a © 
S ce: 
3 es 5 
& at 
=) fos 
< OO} Sa 
My = = 
Vat on, 
Ors es 
=u=Q 
All tl th 
AES ON ee 
we ce oe 
a aes 
al xh 
a yen 
3| Fs 
3| ‘a & 
‘s 
: a 
Ape sei 
e| oe 
6) 
4 dd 
=< OQ 
B ee 
2 Al All 
iN 4a 
roe ne 
7 T 
n 
wv a 
Lr | 
me 
2 iS) 
2 g 5 
3 a 
r \=} a] 
Z Ve th 
i} S = 
fa) : : 
g eee 
ea al = 
I | 
n a 
ne ne 
a= 
GeSo 
oe 
| 
Woe 
Att ie 
ra 
A t+ ei 
i ON 
+t HR 
GIeEe 
‘S 
ZaZiaZ 
Eeag 
1a 


[N,] etwa den Wert 


* Dritter StoBpartner war hier ein N,-Molekiil. Bei einem N,-Partialdruck von 1 Torr z.B. hat das Produkt h, - 


xx Argon als dritter StoBpartner. 
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an Bedeutung, durch die, wie TANAKA!® gezeigt hat, die NO-B-, y- und | 
6-Banden angeregt werden. 

Damit sind die im airglow-St. gemessenen Abklingkurven vollstandig i 
gedeutet. Aus ihnen lassen sich unter anderem auch Riickschliisse auf | 
die Zusammensetzung der Gaskomponenten sowohl in der Entladung | 
wie auch im NL. ziehen. | 


NO- und Lewis-Rayleigh-Stadium 

Zur Messung des Abklingens im NO- und L.R.-St. wurde die in I 
beschriebene Impulsmethode benutzt, da das NL. langdauernder war, 
als in den iibrigen Stadien. Die Genauigkeit der Messungen war hier be- 
sonders gut, da durch Anpassung der Zeitkonstanten des Verstarkers an 
die langere MeBdauer der Rauschpegel herabgesetzt werden konnte. Es 
wurde ein Entladungsrohr benutzt, das einen feinen HaarriB hatte, dessen 
GréBe sich mit der Wandtemperatur des Entladungsgefasses anderte. 
Durch abwechselnd schwachere und starkere Entladung konnte die Pra- 
paration beliebig hin und zuriick durchlaufen werden. Die Messungen 
waren daher bequem reproduzierbar. 

Im Spektrum des NL. (s. I, Fig. 9) traten NO-$-Banden und Banden 
der 1. pos. Gr. gleichzeitig auf. Der ermittelte Intensitatsabfall beider 
Bandensysteme ist in Fig. 2 dargestellt. Die Intensitat der NO-f- 
Banden steigt nach Fortfall der ElektronenstoBanregung deutlich zu 
einem Maximum an. Auch der Abfall der Banden der 4. pos. Gr. ver- 
zogert sich zu Anfang. Fiir letztere Erscheinung ist jedoch, wie visuell 
beobachtet wurde, der Ausgleich der in der Entladung vorhandenen 
raumlichen Intensitatsverteilung verantwortlich. 

Nach den zahlreichen Untersuchungen der letzten Jahre darf es als 
gesichert gelten, daB die Anregung des NO- und L.R.-NL. durch Re- 
kombination zu NO-1% 22 und N,-?3" 26 Molekiilen gemaB den Prozessen 


(5) 
N+N+M—>NF4+™M (6) 


N+0+M-—+NO*+M 


und 


19 TANAKA, J.: J. Chem. Phys. 22, 2045 (1954). 

20 Gaypon, A.G.: Proc. Phys. Soc. Lond. 56, 95, 160 (1944). 

21 KAUFMANN, F., and J.R. Kerso: J. Chem. Phys. 27, 1209 (1957). 

22 Bartu, C.A., W.J. SCHADE and J. Kapran: J. Chem. Phys. 30, 347 (1959). 

23 Gaypon, A.G.: Dissociation Energies and Spectra of Diatomic Molecules, 
S. 169. London: Chapman & Hall Ltd. 1953. — Carrio, G., u. L.H. REINECKE: 
Abh. braunschweig. Wiss. Ges. 1, 8 (1949). — Broox, M.: Phys. Rev. (2) 92, 1079 
(1953). — StEwartT, D.T.: Proc. Phys. Soc. Lond. B 69, 956 (1956). 

24 REINECKE, L.H.: Z. Physik 135, 361 (1953). — REINECKE, L.H.: Diss. 
T.H. Braunschweig 1952. 

25 Jackson, D.S., and H. J. Scurrr: J. Chem. Phys. 23, 2333 (1955). 

26 BERKOWITZ, J., W.A. CHupPKA and G. B. KisTIAKOWSKY: J. Chem. Phys. 25, 
457 (1956). 
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erfolgt. Fiir eine exakte Deutung der Abklingkurven in Fig? 2 miuBte 
also das System der zwei Differentialgleichungen 


d[0] rs 
(1,/) (No-p-Ba.) i — = — k;- [Ms] : [N] : [O] (7) 
(To), 1. pos. Gr.) ~ — Rg [Mg] - [IN]? = *"°! +25. [Ms]-[N]-[0] (8) 
gelost werden, die sich 4 
nicht allgemein integrieren 7 /r ae 
lassen. Durch die auBer- V0 = Enox/Io 


dem zu beriicksichtigende | 
Reaktion (1) werden die 
Verhaltnisse weiter kom- 77 
pliziert. Qualitativ lassen 
sich jedoch die ermittelten - 
Abklingkurven der Fig. 2 
als Folge der Relationen Vd 
(4), (7), (8) sehr gut ver- : 
stehen und vermitteln eine 


1 NO -B- Banden 
— (Hilter 1) 


— 2 Ny 1 pos. Gr 
(Eilter 3) 


A a : ae 
weitgehende Kenntnis des 7” urve 2 ist aut der 
: : | Absz/sse un 6S aus dem 
pera Hierzu We bine Ven oben 
ist in ig. 3 er Zeit- CL | 1 
a 0 0 2 = 30 Wh) 2) 7 


liche Verlauf der Funktion phe 


(1,/I) -2 nach MeBwerten Fig. 2. Zeitlicher Verlauf der Funktionen J;,/7, von Banden der 
d Fi 5 K . 9 fii 1. pos. Gr. des N, und NO-$-Banden im NO-bzw. L.R.-Stadium. 
er 1g. a) AUTVE < ur DieMessungen wurden mit der Impulsmethode durchgefiihrt (s.1) 


Banden der 1. pos. Gr. auf- N 
getragen. Bis etwa 21 sec 
passen sich die MeBpunkte 50-4 ° 


einer Geraden an. Die 
anfangliche Abweichung 
konnte bereits oben erklart 
werden. Die Auftragung?’ 
zeigt, daB die Banden der 
1. pos. Gr. etwa 21 sec nach 
einem quadratischen Zeit- 
gesetz abklingen. Der Sum- 
mand fs - [Ms] - [N] - [0] 
in Gl. (8) ist also bis zu 
diesem Zeitpunkt vernach- 


ZT INS : 
cee A Fig. 3. Zeitlicher Verlauf der Funktion (J;/J,)~ 2 fiir Banden 
lassigbar klein. Es mu der 1. pos. Gr. des N, im L.R.NL, nach MeBwerten der Fig. 2, 


daher weiter angenommen Hue? 


werden, da8B die Konzentration der Sauerstoffatome klein und in 
Gl. (7) zeitbestimmend ist. Der Intensitatsabfall der NO-f-Banden 


2 KNESER, H.O.: Ergebn. exakt. Naturw. 8, 229 (1929). 
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sollte unter diesen Umstanden exponentiell erfolgen. Offenbar fiihrt J 


aber die Nachlieferung von O-Atomen durch die schnell verlaufende 


nachfolgende Reaktion (1) zu einer merkbaren Verlangsamung des | 
erwarteten exponentiellen Abfalles, wie die Kurve / der Fig. 2 zeigt. | 
Der nach dem Abschalten der Entladung erfolgende Wiederanstieg 


der Intensitat der NO-f-Banden* muB ebenfalls der Reaktion (1) 
zugeschrieben und als weiterer Hinweis dafiir angesehen werden, 
daB die O-Konzentration gering und zeitbestimmend ist. Diese Deu- 
tungen werden auch durch weitere visuelle Beobachtungen gestiitzt*®. 


Bemerkenswert in bezug auf Untersuchungen von REINECKE™ ist 
die Tatsache, daB der Intensitatsabfall fiir alle Ubergange der 1. pos. 
Gr. gleich erfolgte. Die Bevorzugung der Ubergange mit v’ =10, 11, 
42 im NL. kam nur in unterschiedlichen Verhaltnissen £),,,//) zum Aus- 
druck. REINECKE untersuchte den Einflu8 von Verunreinigungen auf 
die Intensitatsverteilung des NL. und kommt zu dem SchluB, daB ver- 
schiedene Molekiile als dritter StoBpartner fungieren und auf Grund der 
unterschiedlichen Quantenzustande verschiedene Energiebetrage auf- 
nehmen kénnen. Dadurch wiirden im NL. auch die unteren Schwingungs- 
niveaus des 5 (3//,)-Zustandes besetzt, und die Intensitatsverteilung des 
NL. ware durch die Uberlagerung von Rekombinationsprozessen im Dreier- 
stoB sowohl an N,-Molekiilen als auch an Fremdgasmolekilen zu deuten. 
Unter diesen Voraussetzungen ist ein unterschiedliches Abklingen der 
verschiedenen Ubergange der 1. pos. Gr. zu erwarten. Will man bei den 
Vorstellungen von REINECKE ** bleiben, so kénnte man sich die von ihm 
angenommene Rekombination iiber den N,(>27)- oder den N,(72%)- 
Zustand und die Prdadissoziationsstelle in den N,(B63//,)-Zustand bei 


* KURZWEG, Bass und Broipa™ fanden unter speziellen Druck- und Stro- 
mungsbedingungen ebenfalls ein Ansteigen der Intensitat der 1. pos. Gr. des N,, 
der NO-f-Bd. und dev griinen Sauerstofflinie im NL. Offenbar nahm auch bei den 
dortigen Versuchsbedingungen die 0-Konzentration zunachst im NL zu. 

**x Das von REINECKE zur Errechnung der Geschwindigkeitskonstanten k, der 
DreierstoBrekombination angenommene schwache Minimum der Potentialkurven 
der 5X7- und 7X%-Zustande konnte inzwischen von BroipA und PELLAM29 in 
kondensiertem aktiven Stickstoff experimentell fiir den °X)}-Zustand verifiziert 
und von HERZFELD und Broipa® gedeutet werden. Der von REINECKE errechnete 
Wert kg=1,17° 10'®cm®s mol steht in ausgezeichneter Ubereinstimmung mit 
den experimentellen Bestimmungen von Harreck, REEvES und MANNELLA?!, 
WENTINK, SULLIVAN und Wray und HERRON, FRANKLIN, BRADT und DIBELER®?. 

28 BROMER, H.H.: Diss. T.H. Braunschweig 1958. 

#9 Brorpa, H.P., and J.R. PELLAM: Phys. Rev. (2) 95, 845 (1954). 

30 HERZFELD, C.M., and H.P. Broipa: Phys. Rev. (2) 101, 606 (1956). 

31 HARTECK, P., R.R. REEVES and G.MANNELLA: J. Chem. Phys. 29, 608 (1958). 

3 WENTINK, J., J.O. SULLIVAN and K.L.Wray: J. Chem. Phys. 29, 231 (1958). 

33 HERRON, J.T., J.L. FRANKLIN, P. Brapt and V.H. Diserer: J. Chem. Phys. 
30, 879 (1959). 
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einem StoB8 mit einem dritten Partner als in zwei Schritten vor sich 
gehend denken (s. KrisTIAKOWsky und WARNECK*4) 


N +N +M,>N,(°27) + M, 
N, (22) +M, +N, (B/7,) + M,. 


Der erste Schritt miiBte zeitbestimmend und der zweite fiir die Intensitits- 
verteilung verantwortlich sein. Nur in diesem Fall bliebe die Intensitits- 
verteilung des NL. auch bei Zusam- 

menwirken mehrerer StoBpartner M,, ilo} 
also N,- wie auch Fremdgasmolekiilen, 0’ 
zeitlich konstant. 


; o i Cae L 


Beobachtungen beim Ubergang 


ox) 
vom L.R.St. zum auroral-St. weisen | 
darauf hin, daB nicht alle Erschei- 1 NO -8 - bonden 
mungen des L.R.NL. mit Hilfe der | — (Hlfer 1) 


_-= 2 No 7. pos. br. 
Z (Filter 4) 


DreierstoBrekombination erklart wer- | 
den kénnen. Eine Reihe von anderen 
Erscheinungen hierfiir wurden auch y~4 
von KISTIAKOWSKY und WARNECK*4, 
EVANS und WINKLER®, ANDERSON, 
Kavapas und McKay2*und Tanaka, “4% 


LEBLANC und JuRSA?®? gefunden. Die | Kuve e187 out der 
: : : Absz/sse Um 48 aus dem 
Abklingfunktionen der Fig. 4 wurden Nulipunkt verschoben. 
= eee eS ew 
gegen Ende des L.R.St. gemessen. 0 10 20 
Im NL. tauchen bereits sehr schwach tins 


Fig. 4. Zeitlicher Verlauf von Funktionen J;/J, 


und sehr kurzzeitig negative Banden von Banden der 1. pos. Gr. des N, und NO-6- 
(B*2, —X*2q) des Nz (liber die im er sir den Ubergang in das auroral Stadium 
einzelnen in Teil III diskutiert wird) 

und hohere Glieder (v’> 12) der 1. pos. Gr. auf. Der Intensitatsabfall erfolgt 
vollstandig anders, als in Fig. 2. Durch die inzwischen erfolgte Prapara- 
tion wurde der Sauerstoffanteil mit Sicherheit weiter vermindert. Diese 
Verminderung des Sauerstoffgehaltes sollte zu einer weiteren Entkopp- 
lung der Reaktionen (5) und (6) fiihren. Der Intensitatsabfall der Ban- 
den der 1. pos. Gr. sollte sich noch besser einem quadratischen Zeit- 
gesetz annahern. Eine Auftragung der Funktion (J,/Jo)? tiber ¢ nach 
Me8werten der Fig. 4, Kurve 2 ergibt jedoch auch nicht mehr annahe- 
rungsweise eine Gerade. Ganz offensichtlich wird die Dreierstob- 
rekombination in diesem Stadium bereits entscheidend behindert. Bei 


34 KIsTIAKOWSKY, G.B., and P. WaRNECK: J. Chem. Phys. 27, 1417 (1957). 

35 Evans, H.G., and C.H. WINKLER: Canad. J. Chem. 34, 1217 (1956). 

36 ANDERSON, J.M., A.D. Kavapas and R.W. McKay: Proc. Phys. Soc. Lond. 
A 70, 877 (1957). — ANDERSON, J.M.: Proc. Phys. Soc. Lond. A 76, 887 (1957). 

37 Tanaka, Y., F. LEBLANC and A. Jursa: J. Chem. Phys. 30, 1624 (1959). 
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Tins 


Fig. 5. Oszillogramm des Intensitatsverlaufes /,/7, der Ubergange (10,6), (11,7), (12,8) der 1. pos. Gr. des No 
(Filter 4). Das Osziliogramm stellt den Anfang des NL. in Fig. 2 in vergréBertem Ma8stab dar und 1aBt 
noch die Wirkung der anregenden Entladung erkennen 
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Fig. 6. Oszillogramm des Intensitatsverlaufes J,/Z, der Uberginge (10,6), (11,7), (12,8) der 1. pos. Gr. des N 
(Filter 4). Das Oszillogramm stellt den Anfang des NL. in Fig. 4 in vergroBertem MaBstab dar 
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dem etwa herrschenden Druck von 3 Torr und den groBen Gefa8- 
dimensionen (5 Liter-Kugel) kann Wandrekombination der N-Atome 
noch nicht fiir den schnellen Intensitatsabfall verantwortlich sein. 

Die Oszillogramme der Fig. 5 und 6 zeigen den Intensitatsabfall der 
Ubergange (10,6), (41,7), (12,8) der 1. pos. Gr. und stellen den Anfang 
des NL. der Fig. 2 und 4 in vergréBertem Ma8stab dar: Man erkennt 
die Schwankungen der Entladungsintensitat, da die ElektronenstoB- 
anregung sich periodisch mit der Wechselspannung der anregenden Ent- 
ladung andert. Nach dem Abschalten sinkt die Intensitat durch Fortfall 
der ElektronenstoBanregung sehr schnell ab. In Fig. 5 erfolgt der Uber- 
gang mit nahezu unstetiger Tangente. Die Vermutung von REINECKE”, 
da8 in raumlicher und zeitlicher Nahe der anregenden Entladung 
Zweierst6Be gemaB den Cario-Kaplan-Prozessen 


N ?P) + N, (Ay) +N (4S) + N,(B,,) 
N @D) + N, (4,) > N (4S) + N, (B,) 


um eine GrdéBenordnung haufiger als DreierstéBe sein kénnten, kann 
sich nur auf Zeiten <0,005 sec nach Abschalten der Entladung beziehen. 
Ware die Vermutung von REINECKE in Zeiten >0,005 sec erfiillt, so 
sollte man einen stetigeren Ubergang von der Entladung zum NL. er- 
warten, als es in Fig. 5 der Fall ist. In Fig.6 dagegen erkennt man deut- 
lich einen zusatzlichen schnell verlaufenden Abklingvorgang. Auch hier- 
fiir 1Bt sich eine einfache Deutung angeben. Zu Beginn des NL. regen, 
auBer der DreierstoBrekombination, zusatzliche StoBprozesse zur Aus- 
strahlung der 1. pos. Gr. an. Diese zusatzlichen StoBprozesse fiir die 
Ubergange mit v’<12 sind offenbar mit dem Auftreten von Banden mit 
v’ > 12 gekoppelt. 

Meinen verehrten Lehrern, Herrn Professor Dr. G. Carto und Herrn Professor 
Dr. U. Srivre, danke ich fiir die Anregung zu dieser Arbeit und die fordernde Unter- 


stiitzung bei ihrer Durchfiihrung. 
Der Research Corporation, New York, sei fiir die Unterstiitzung der Arbeiten 


besonders gedankt. 
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Aus dem II. Physikalischen Institut der Universitat Miinchen 


Zur Bestimmbarkeit der optischen Konstanten 
und Dicke sehr diinner Metallschichten 
bei senkrechtem Lichteinfall 
Von 
CHRISTOPH SCHWINK und HELMUT PEHLAND 
Mit 5 Figuren im Text 


(Eingegangen am 26. September 1959) 


In vorliegender Arbeit soll die Frage der getrennten Bestimmbarkeit der optischen 
Konstanten und der Dicke sehr diinner absorbierender Schichten aus optischen Mes- 
sungen bei senkrechtem Lichteinfall von einigen Seiten kritisch beleuchtet werden. 
Zunachst wird ein in den letzten Jahren von VASIGEK erhobener Einwand gegen die 
bisher von allen Autoren verwendeten Ausgangsgleichungen entkraftet. 
Dann wird gezeigt, daB ein von SCHOPPER stammendes ,, Dreigeradenverfahren“ die 
Unbekannten nv, k und d nicht unabhangig voneinander zu bestimmen gestattet, 
da die drei Geraden, deren Schnittpunkt wesentlich bestimmt werden soll, 
identisch sind. Dariiber hinaus wird bewiesen, da das Zusammenfallen der drei | 
Schopperschen Geraden aquivalent einer von WOLTER stammenden komplexen 
Identitat ist. 

SchlieBlich wird an Hand der strengen Formel fiir die Unbekannten ” und f& der 
Schicht deutlich gemacht, daB sich eine in der Schichtdicke lineare Naherung nicht 
als Ausgangspunkt zur Bestimmung von ” und & eignet, da erst die quadratischen 
Glieder wesentlich von Null verschieden sind. Eine Abschatzung der Schicht- 
dicke, bis zu der herab bei gegebenen MeBfehlern die Unbekannten bestimmt werden 
kénnen, wird angegeben. 


Einleitung 


Von verschiedenen Autoren wurde bis in die jiingste Zeit wiederholt 
das Problem behandelt, die optischen Konstanten und Dicke diinner 
Schichten, insbesondere absorbierender, mit optischen MeBmethoden zu 
bestimmen. Schwierigkeiten traten dabei vor allem bei sehr diinnen 
Schichten auf, deren Dicke viel kleiner als die Wellenlange der ver- 
wendeten Strahlung ist (dA). Fiir diesen Fall zeigte WoLTER bereits 
1937, daB bei senkrechter Inzidenz aus Intensitaétsmessungen allein 
keine volistandige Kenntnis der unbekannten SchichtgréBen, namlich | 
Brechungsindex », Absorptionskoeffizient k und Dicked, gewonnen — 
werden kann. Selbst bei bekannter Dicke d gentigen die Intensitats- 
messungen nicht zur Ermittlung der optischen Konstanten » und &. 
Denn bei sehr diinnen Schichten besteht zwischen den drei Intensitaten 
des die Schicht durchdringenden, des von ihrer Luftoberseite und des 
von ihrer Tragerunterseite (meist Glas) reflektierten Lichts eine Iden- 
titat, die von WoLTER! zuerst abgeleitet wurde. Die Folge davon ist, 


1 WoLTER, H.: Z. Physik 105, 269 (1937). 
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daB sich bei sehr diinnen Schichten aus Intensitatsmessungen bei senk- 
rechtem Lichteinfall nur das Produkt d--k der drei Unbekannten 
mit guter Genauigkeit bestimmen 1aBt. 

Eine wesentliche Verbesserung und Erweiterung der optischen Me- 
methoden bedeutete es, als FLEISCHMANN 1951 ein einfaches, brauchbares 
Verfahren zur Bestimmung der absoluten Phase fiir die Untersuchung 
absorbierender Schichten fand?. Damit kénnen die vollen komplexen 
Amplituden, wie sie bei den Messungen an Schichten auftreten, angegeben 
werden und nicht nur deren absoluter Betrag. Das erméglicht die Mes- 
sung der optischen Konstanten und gleichzeitig der Dicke solcher ab- 
sorbierender Schichten, bei denen Mehrfachreflexionen im Innern zu 
vernachlassigen sind, die in diesem Sinne also ,,dick“ sind. 

SCHOPPER untersuchte in der Folgezeit die Frage, wie sich die Hinzu- 
nahme der Messung der absoluten Phase zu den Intensitaétsmessungen 
auf die Bestimmung der Dicke und optischen Konstanten sehr diinner 
absorbierender Schichten auswirkt. Aus Naherungsformeln der komple- 
xen Amplituden fiir kleine Schichtdicken leitet er? ein Verfahren ab, das 
ihm bei Goldschichten gestattet, bis zu Dicken von rund 30 A herab n, 
k, und auch d getrennt zu ermitteln. Den dabei auftretenden Fehler, der 
etwa 15% fiir alle drei GroBen betragt, schreibt SCHOPPER neben der 
Wolterschen Identitat fiir die Intensitaten dem Bestehen einer Phasen- 
identitat zu, die fiir diinnste Schichten gilt. 


Spater hat WOLTER in Erweiterung seiner fritheren Arbeit eine all- 
gemeine komplexe Identitat fiir sehr diinne Schichten abgeleitet*. Sie 
ist fiir Schichtdicken erfiillt, fiir die 2d<0,015A ist, wenn man MeB- 
fehler voraussetzt, die beziiglich der Intensitaten ebenso groB sind wie 
sie SCHOPPER? angibt, beziiglich der Phasen aber nur etwa das 0,4fache 
des Schopperschen Fehlers betragen. Es sollte demnach bei SCHOPPER 
nur fiir Schichten, fiir die 2d = 0,024 ist — das bedeutet bei der griinen 
Hg-Linie d=54 A — iiberhaupt méglich sein, Schichtdicke und optische 
Konstanten bei senkrechtem Lichteinfall getrennt voneinander zu be- 
stimmen. Von diesem Standpunkt aus erscheint SCHOPPERs Ergebnis 
giinstiger, als man erwarten wiirde. 


Im Rahmen dieser Arbeit wollen wir SCHOPPERs Dreigeradenverfahren 
kritisch beleuchten. Es wird sich dabei herausstellen, dab Naherungen, die 
beziiglich der Schichtdicke linear sind, fiir die Untersuchung sehr diinner 
Schichten ungeeignet sind. Ferner werden wir aus den strengen Formeln 


2 FLEISCHMANN, R.: Z. Physik 129, 275 (1951). — FLEISCHMANN, R., u. Isl. 
ScHoppEeR: Z. Physik 129, 285 (1951). 

3 ScHoppER, H.: Z. Physik 130, 565 (1951). 

4 WotTER, H.: Z. Physik 147, 1 (1957). Diese k. I. faBt die frihere Intensitats- 
jdentitat! und ScHoppEeRs Phasenidentitat? zusammen. 
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fiir die unbekannten optischen Konstanten der Schicht eine Aussage 
dariiber gewinnen, bis zu welchen Schichtdicken herab aus den Messun- |} 
gen der komplexen Amplituden bei senkrechtem Lichteinfall unter J 
Beriicksichtigung der MeBfehler die Unbekannten bestimmt werden | 
kénnen. Ein Einwand von Vasicek, der sich auf die Ausgangsformeln | 
bezieht, wie sie allen anderen Arbeiten zugrunde liegen, wird widerlegt. | 


Die Ausgangsformeln 


Reflexion und Durchlassigkeit einer diinnen Schicht zwischen zwei 
Medien werden bei senkrechtem Lichteinfall von folgenden Formeln 


i, 
/fedjum 


a Wt, 


2 n,=7,-1hk 


Al 
is Ws, 


Fig. 1. Kennzeichnung der optischen Verhaltnisse der in den Formeln behandelten Schicht 


fiir die komplexen Amplituden beschrieben, die unmittelbar aus den 
Maxwellschen Gleichungen folgen®: 


zs = —21n. 7 
Wa =A, =e = Tie + Teg é 7 js 
etek 
= ‘ — 2 —21n.7 
- + e é 
Ms 5 =A, peer = |/Ig3-e'% = T3971 tote eee (1) 
ye en aad 
= é ear ‘ —inen 
Ws =A, ci =| A ei 
Ng (er wee cane 


sae : ater oe f 
Die Bedeutung der Bezeichnungen ist, soweit sie nicht aus Fig. 1 er- 
sichtlich ist, folgende: 


Reflexionskoeffizienten 


Uae ce et ts 


2, t 2M, (2) 
12 earns seo 
Ny + Me My + M3 
Schichtdickenparameter 
pe 
7 7 a. 


° Vgl. z.B. ScHopprr, H.: Z. Physik 132, 146 (1952). 
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Die Groen pm bedeuten die absoluten Phasendnderungen des durch die 
Schicht gehenden bzw. an ihr reflektierten Lichtbiindels. Der Messung 
zuganglich ist jedoch nur die Phasendifferenz ¢ zwischen diesem und 
einem an der Schicht vorbeilaufenden Vergleichsbiindel. Im Falle n,> 5 
bestehen zwischen p und « folgende Beziehungen: 


rial a ee €33 = P33 — H+ 23H, E13 = Pig +137. 


Fiihrt man diese meBbaren GréBen ¢ in die Gln. (1) ein, so ergibt sich: 


—— - — 21.9 
: , Et a 
Vir Hae Sy) 4€, — 12 Tlo3@ 
Mo aa Pe ha | Ls eae, ao = =r 
1+ Toles @ a 
es —2inen 
: , a eed 2 3 
See eee] Fe eee SG) a em ee Qingy 
ss =Ays Ca Ves Cae or = =a me 31] (3) 
1 + Tyote3@ | 
: a? i —in, ? 
ae ee es Ny jE cree the ty3e F . pitsn 
1a ee nT =F open 2a : 
e 1+ Ty2lgge 


Bereits an den Formeln (4) tibt VaSiéEK Kritik, indem er behauptet, 
daB sie dem Energiesatz widersprachen. Neben verschiedenen Argumen- 
ten, gegen die zum Teil Knitt_® Einwande erhob, beniitzt VASICEK vor 
allem folgenden Gedankengang, dem unseres Wissens bisher nicht 
widersprochen wurde. 


VasICEK geht davon aus’, da8 an jeder optischen Grenzfliche die 
physikalische Forderung erfiillt sein miisse, daB die Intensitat 7, des in 
die Grenzflache einfallenden Lichts gleich ist derSumme von reflektierter 
Intensitat J, und durchgehender Intensitat J,: 


iw Ren 


Die Intensitaéten lassen sich in bekannter Weise durch die Reflexions- 
und Durchlassigkeitskoeffizienten der Formeln (2) ausdriicken. Betrach- 
tet man etwa den Vorgang, daB Licht vom Medium 1 her auf die Grenz- 

| flache zum Medium 2 trifft, so schreibt sich die letzte Gleichung (wenn 
man die einfallende Intensitat auf 1 normiert): 


1= [tre]? + 3 | tral’. 


Setzt man hierin die Formeln (2) ein, so wird die Gleichung befriedigt. 
‘Macht man aber dasselbe fiir die Grenzflache zwischen Medium 2 und 
‘Medium 3, mit den Ausdriicken fiir r.3 und f,, an Stelle von 1, und t,2 


6 KnittL, Z.: Czech. J. Phys. 8, 135 (1958). 
7 VaSICEK, A.: Czech. J. Phys. 7, 417 (1957); 6, 341 (1956). 
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im Energiesatz, so stellt sich tiberraschenderweise heraus, dab diesmal | 
die Gleichung nicht erfiillt wird. 


VasICEK schlieBt daraus, daB offenbar die Formeln (2) nicht richti : 
sein kénnen und er leitet neue unter der Voraussetzung ab, daB der} 
Energiesatz in der oben angegebenen Form in jedem Fall erfiillt wird.] 
Die wesentliche Anderung erfahrt dabei der Durchlassigkeitskoeffizient tgs , 
in dessen Zahler nach VAStGEK nicht mehr der komplexe Brechungs-+f 
index 1, =m, —ik, sondern nur mehr dessen Realteil 7, steht. Bedenk-f 
lich bei diesem Vorgehen muB8 stimmen, daB die Maxwellschen Glei-f 
chungen fiir ebene Wellen auf die Formeln (2) und nicht auf die von 
VaSICEK postulierten fiihren, doch ist die Erfiillung des Energiesatzes 
ein mindestens ebenso starkes physikalisches Erfordernis. 


Die Aufklarung des hier skizzierten Problems gaben BorN und} 
LADENBURG8 im Jahre 1911 und ihre Ausfiithrungen seien, da es sich} 
um eine interessante, grundsatzliche Frage handelt, kurz nachgezeichnet. |ff 


Betrachtet werde eine Grenzflache zwischen zwei Medien 1 und 2,} 
die der Allgemeinheit und der Symmetrie der sich ergebenden Formeln 
wegen beide absorbierend seien. Das Licht falle in der z-Richtung vom 
Medium 1 her senkrecht auf die Grenzflache (z =0), mit dem €-Vektor 
in x-Richtung. Dann ergeben sich aus den Maxwellschen Gleichungen 
(zusammen mit den Grenzbedingungen) folgende &- und §-Vektoren 
fiir das einfallende (e), reflektierte (7) und durchgehende (d) Licht: 


CAS Ce, i (wt—fQ) z) 
Re (G2) = e—*»** cos (wt — n, ky 2) 


CS we See 4(wt+t)z) __ My — Me Ge ei (we t+ £0) 2) __ == »| ef Go, e 4 (wt+€) z) 
tty + Ne 


Re (Gj) = |r, ,| e%** cos (wt + 2, hoz + 0,) 
Oat, dare 
(64 — Ge (wi—ft@)z) __ 1 ( 6 4(wt—E)z) __ t ea Ge 4 (wt—¥) z) 
a i Se =| tre| 


Re (G3) =| tye| e~**#* cos (wt — nghyz + 0,) 
== eH Hy Oey oO 
/ Re (Oj) = Nye? cos (wi — gakge — 0,) 
$f =— 1 G& =—N, &4G 
Re (){) = — Ni | t19| e%** cos (wt + oz + 6, +6,) 
De = ny 63 = N,e*® Gf 


Re (3) =| t1.| e~**#* cos (wt — ma hkyz + 6, + 65). 


8 Born, M., u. R. LADENBURG: Phys. Z. 12, 198 (1911). 
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Hierbei ist: 


Co"? = {E94 0,0}, 6h, = {1,0,0}, §°%4 = {0, H6"4 o}; 


(nm, + Ny)? (Ay + hy)? , 


214 hy — 1 Ry) 


i = ; . kh, — n, k,) 
t,5|sin 6 Si, ee ea ee 
[tI 7 (my + 1g)? + (Ay + By)? [tI 4 (ny + 1)? + (hy + Fe)? ? 

N,,cos 6, =%,, N, sin 0, ==", (CID 


Will man daraus die Lichtintensitaten auf beiden Seiten der Grenz- 
flache bestimmen, so hat man die zeitlichen Mittelwerte der entsprechen- 
den Poynting-Vektoren zu bilden, wobei in den Vektorprodukten in 
bekannter Weise nur die Realteile der G- und §-Vektoren zu nehmen 
sind. Fir das Medium 2 erhalt man auf diese Weise den geldufigen Aus- 
druck fiir die Intensitat des durchgehenden Lichts: 


Sy = a [Re (G3), Re($)] = ee ltetee eel. 


Fiir das Medium 1 aber — und hier ist der Ursprung fiir die von VASICEK 
aufgezeigte vermeintliche Unstimmigkeit — hat man zu setzen: 


S, = [Re(G + &), Re(®{ + 57)] 


= =~ {[Re(G), Re(®{)] + [Re (G), Re(;)] + [Re(G), Re(Op] + 


+ [Re(&), Re(6i)j}. 


Wahrend die ersten beiden Glieder dieses Ausdrucks die bekannten For- 
meln fiir einfallende (J,) und reflektierte Intensitat (/,) darstellen, be- 
schreiben die letzten beiden eine interferenzahnliche Wechselwirkung (J,,) 
zwischen einfallender und reflektierter Welle, die nur dann verschwindet, 
wenn das Medium, aus dem das Licht einfallt, nicht absorbierend ist 
(d.h. , =O in unserem Fall). Denn setzt man die ©- und §-Vektoren 
ein, so kommt: 


{amen thes — | ty) Pho? _|y, 4] - ky sin (21, ky 2+ 6,) sin o,} 


=: i — i — ie (fallsy2—==@)- 


é oe 


An der Grenze z=0 ist, wie man leicht nachrechnet, S?=S}. 
Z. Physik. Bd. 158 2 


i) 
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Der Energiesatz fiir die Grenzflache ist daher in allgemeiner Form} 


I 
| 


so zu schreiben: 


Pag Paced ee ee | 


i | 


Mit dieser um das Wechselwirkungsglied J,, korrigierten Energiebilana} 
sind unsere Ausgangsgleichungen (1) und (2) in vollem Einklang*. 


Das Naherungsverfahren fiir diinne Schichten 


| 

| 
ScHopPEeR? leitet aus den Formeln (3) ein graphisches Naherungs; 
verfahren fiir sehr diinne Schichten (7?<1) ab. Dazu bringt er die For-]] 


meln zunachst einmal in eine symmetrische Form beziiglich 7: | 
i | 
in, —in 
Ay, eft = Fa? nbsfitts NOMEN 
i We —1M, 
ee ae Ate eee 
: iN. 12] 
| ee ae * sapie CAy e2insn \ 3’) 
oS iia, et tta 
@ r Tyo%y3@ 
Aine hates ee 


gle> Toto eet 


Dann werden die e-Funktionen nach Potenzen von y entwickelt und die¥ 
Reihen nach dem linearen Ghed abgebrochen. Das ergibt: 


a) Wig =A COS.6)4 CAs era 


Ny — Nz — 29 Nek + in (123 — n3 + k?) 
Ny + Ny + 2n Nk + 1H (nN, + nz — kh?) 


b) Us3 = AgeCOSe,, + 7 Asacin e. 


Nz — 2, — 29 Ng ak in (Ny Nz — nz + 2) 


Ng + ny, + 2nn,k + 1 (n,n, + nF — kh?) (14 2113) | 
Cc) Wis =Ajs Costes, + 7A,, Sumer, 
< 2ny, 


Jede der komplexen Gln. (5) liefert zwei Gleichungen fiir 7, insgesamt) 
also sechs Gleichungen. Setzt man die beiden Ausdriicke fiir H, Wie man} 


* Anmerkung bei dey Korrektur. Wie uns Professor VasiéEK inzwischen mit} 
teilte, halt er an seinen modifizierten Formeln (2) (s. oben) fest, da sie auRer dem) 
Energiesatz auch dem Prinzip der Reversibilitat (StoxEs) geniigen. Doch halten 
wir letztere Forderung nicht fiir zwingend; sie ist z.B. fiir die Grenze Metall— 
Dielektrikum nicht erfiillt. Vgl. hierzu die uns erst jetzt bekannt gewordene Arbeit 
von Z. Konrerr, Czech. |. Phys. 9eisa(1050)) 


== - — La : i 
Ny + Ns + 2n nk + in (nn, + 23 — R2) (soem | 
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sie aus jeder der drei Gln. (5a), (5b) und (5c) erhalt, einander gleich, so 
kommt man zu drei Beziehungen zwischen den Unbekannten n und k, 
die linear in den Kombinationen x = k?— m2 und y =n,k sind und sich 
daher durch Gerade darstellen lassen. In Achsenabschnittsform lauten 
diese Geraden: 


2 / 
KO Vaan, Nn, (my + %3) Ada + (4 ~ 3) — 2m, Ayy COS Ey 
(1%, + %3) AZ, — (nm, — Mg) + 2n,A,, cose,, 
2 
ey a) Bn a a aes iy 
4A,,Sin €,, 

AVE te Es 
- (7 +3) A3 3+ (n,—N3) —21, A COS &35—2 = [n,—Ng—(M3+N,) A a5 COS Eg5] 
eS —— s : = 


(n, + 25) A235 + (n, — ng) — 27, Ag3.COS €g5 


2 1 Ng 
i (1, +- 3) 433+ (v,—M3) — 2, Ag 4 COS &44—2 a [2,—N3—(Ng+ 24) Ag 5 COS Eg] 
; i 


My at $$ <= —— — 
— 4A, sin €33 
a?) — ny Ns (ny + M3) Ais — 2 (2% + M3) A13 COS &3 + 4% 


2 = 
(2, + 2) A} 3s — 21, A,, COS &5 


(m+ M3) At3 — 2 (2m, + 13) Ay, COS &3 + 4m 
4A,3SiN & 5 : 


(U3 Ey, 
Vo = Ng 


Es ist erwahnenswert, daB man, um zu diesen Geradengleichungen zu 
gelangen, von den Ausgangsformeln in der symmetrischen Form (3’) 
auszugehen hat. Die analoge, in 7 lineare Naherung von (3) fiihrt zu 
Ausdriicken f,,, %53, %43, in denen nach Eliminierung von 7 die Unbe- 
kannten m, und k nicht allein in den Kombinationen x =h?— 3 und 
y=n,k vorkommen, mv, tritt darin vielmehr noch in anderen linearen 
Ausdriicken auf. Eine Geradendarstellung wie in (6) ist somit nicht mehr 
moglich. 

Da auf der rechten Seite der Gln. (6) nur meBbare oder bekannte 
GréBen stehen, lassen sich die drei Geraden aufzeichnen. Aus ihrem 
Schnittpunkt gewinnt ScHOPPER das Wertepaar k?— nz und n,k der 
betreffenden Schicht und daraus unmittelbar die optischen Konstanten 


m, und k. Die Schichtdicke d errechnet sich aus den nach 7 =a 
aufgelosten Gln. (5). 


Voraussetzung dafiir, daB dieses ,,Dreigeradenverfahren”® ange- 
wendet werden kann, ist natiirlich, daB iiberhaupt ein Schnittpunkt der 


drei Geraden existiert. 


Die auf der rechten Seite von (6) stehenden MeBwerte A und elassen 
sich mit Hilfe von (5) durch die GréBen n,. und k wieder ersetzen, wenn 


9 Wo.tErR, H.: Handbuch der Physik, Bd. XXIV, S. 528ff., 536. 1956. 


Q* 
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man die Ausdriicke (5) in Real- und Imaginarteile zerlegt, wobei ebenfalls 
nur in 7 lineare Glieder beriicksichtigt werden. Das fiihrt auf: 


a) Way = Ags COS 1p $1 Ay SiMe, 


n? — n2 —4ngn nk + 2in,y (kh? — ng+ n3) 


(m, + 13) (ny + Ng + 4H Ny k) 


b) Weg = Agg COS Eg5 + 7Ag3 SIM Eg9 


rae 


n? — n¥ + 4nyy ng hk — 2ingn (hk? — 03 + 03) (5’) 


(n, + 5) (my + Ng + 47 nk) 


c) Wg = Ays COS 645 + tAjg Si sys 


Ny, + Nx + 2 ngk + in (hk? — n§ + 3) 


= 2 


0 
E70) SAL a ey 0 OS 40 
Seas 
Kaas 
Fig. 2. Graphische Bestimmung des Schnittpunkts von 
drei Naherungsgeraden (aus ScHopPER’, Fig. 1). Nach 


der Theorie mii&ten die drei Geraden identisch sein 


(n, + 5) (m1 + 13 + 47 NF) 


’ 


und damit ergeben sich die 
Achsenabschnitte und die Stei- 
gungen der drei Geraden zu: 


Das bedeutet aber, daB die drei 
Geraden (6) identisch sind, ein 
Schnittpunkt existiert ttberhaupt 
nicht. Dieses Ergebnis erhalt 
man auch, wenn man an Stelle 
unserer, Gln. (5’), die; .Gin. (7) 
aus SCHOPPERs Arbeit? heran- 
zieht. 

DaB SCHOPPERs experimentelle 
Geraden doch nicht zusammen- 
fallen, ist auf die begrenzte MeB- 
genauigkeit und die vernach- 
lassigten hédheren Glieder in 7 


zuriickzufiihren. Immerhin zeigt Fig. 1 in ScHOPPERs Arbeit? (vel. 
unsere Fig. 2), daB die Geraden dieses Beispiels nahezu parallel laufen. 


EinfluB der héheren Glieder 


Nach derselben Fig. 1 des Schopperschen Beispiels schneiden die 
Geraden die Abszisse in Punkten, die von dem nach (7) geforderten 
Wert %) =— }=—1 starker abweichen, als es nach den angegebenen 
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MeBfehlern verstandlich ist. Abweichungen in derselben Richtung und 
von nahezu derselben GréBe fiir x) zeigen auch die iibrigen von SCHOPPER 


aufgefiihrten MeBbeispiele. 40 


Wir zeigen fiir die GréBe 33, daB 
diese Abweichung auf den EinfluB 
hdherer Glieder in y zuriickzufiihren 25 
ist, daB es also auch bei sehr diinnen 
Schichten nicht ohne weiteres zulassig 
ist, quadratische Glieder zu vernach- 
lassigen [ein Hinweis darauf ist be- 
reits die Notwendigkeit, von (3’) an 
Stelle von (3) auszugehen, um zu den 
Geradengleichungen (6) zu kommen]. 
Die Geradengleichung (6b) erhielten zg 
wir nach SCHOPPER aus der Nahe- 
rungsgleichung (5b), bei der wir auf 
der rechten Seite den Faktore?'"*"in 9 
(14 +2737) entwickelten. Nimmt 
man diesen Faktor als e~?'"s" auf die 
linke Gleichungsseite und entwickelt “45 
ihn als (1— 2737), so erhalt man eet : 
eine Ausgangsgleichung (5’’b), die (6b) und (6'b) mit. denselben MeBwerten, be- 
sich von (5b) nurin quadratischen und rechnete Geraden. Theoretisch mifSten beide 


f ‘ i die Abszisse bei —1,0 schneiden. Folge der 
hoheren Gliedern in 7 unterscheidet : vernachlassigten hoheren Glieder in 


N,A 


20 


ifel 


A33(1 — 2437) (COS &33 +72 SiN ég3) 
(dA 
b) ae Ng — Wy — 2H NR + in (ny Ng — NZ + FR?) 4) 


Ng + 2, + 2n nk + in (ny Nz + 2% — k?) ~ 


Die zu (6b) analoge Achsenabschnittsform (jetzt mit x9, vo bezeichnet), 

lautet: 

(1+ 2g) (124 +13) AZ 3—2 (Ut 1 23 — 03) Ag g COS €35 + My (2% — 13) 
— (n, + nz) A23 + 2n, Ags COS Eg, — (ny — Ng) 


1 (33) __ 
Xo 


Ns 
b) 

1 (33) _.(% + 2g) (M+) AZ 3— 2(nZ +n, Ng — §) A gg COS €35-+ 1, (My — Ns) 
Yo 4Algg SiN Eg5 


Ersetzt man die GréBen A, und ¢€3, nach (5’b), so sieht man, da} auch 
diese Gerade mit den andern identisch ist, daB also gilt: 


/ 2 
ee = — Ng 


Vo Se Ny k 
(2),5= h2 — n2 + n2 
- Durch Einsetzen der Mefwerte Aj, und é33 erhalt man aber aus (6b) und 
| (6’b) zwei ganz verschiedene Geraden. Fig. 3 zeigt das fiir SCHOPPERs 
Schicht 23. 
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Die Gerade (6’b) ist streng parallel zur Geraden (6b), wie aus den J 


Formeln (6) folgt. Aus diesen ergibt sich auch: 


2. (x89) 4. 4489) = — nj. 


Das bedeutet aber, daB beide Geraden symmetrisch zum theoretisch i 


[nach (7)| geforderten Wert X9=—n3=—1 die x-Achse schneiden. 


Zusammenhang mit Wolters Identitat 


Das Zusammenfallen der drei Schopperschen Geraden 1aBt sich auc 
zeigen, wenn man die allgemeine komplexe Identitat nach WOLTER’, die | | 


fiir sehr diinne Schichten erfiillt sein muB, heranzieht. Mit unserer Be- 


zeichnungsweise schreibt sich die Woltersche Identitat fiir senkrechten | 


Einfall und die Permeabilitat uw = 1: 
,=AU ZEEE 
Mi + Us3 Lis (1 =Ae 
oder, aufgespalten wie die Gln. (2.20a, b) bei WOLTER: 
Yi = Mis — 1 


a2 Ms 
A33 =1— a Wis. 
1 


Diese Beziehungen erméglichen es, samtliche Achsenabschnitte der drei 
Geraden (6) durch dieselbe MeBgréBe, etwa ,,, auszudriicken. Tut man 
das, so erhalt man: 


11) 13) (nm, + 3) A¢3 — 2 (2m, + Ms) Ay3 COS &3 + 47% 


( : -( ; 
x x Ny, Na— 
° 2 2 ae (1, > ;) Ae, 2, Al, Coss). 
ad 
/ 
yah) y 88) yf 3) = Ns (7 + 3) Aies 3 — 2(2m, + 23) Ay, COS E5 + 4ny ( ) 


4A,,sin oo 


Das bedeutet wieder, daB die drei Gleichungspaare (6) ein und dieselbe 
Gerade darstellen. 


Wir wollen nunmehr umgekehrt vorgehen und die Frage stellen, 
welche Beziehungen zwischen den Amplituden und Phasen aus der 
Identitat der Schopperschen Geraden folgen. 


Dazu haben wir in den Gln. (6) je zwei Koordinatenpaare einander 
gleichzusetzen, etwa x0 = x05), und y2) —y@9), Hieraus gewinnt man 
nach langerer Umrechnung die beiden Gleichungen: 


a) ¥3(%z (72, + 73) + (%3—1)) = V4 ((%3—1) (704 + Mg) + (105 i1,)) | 


bi a 
x (yi (m ++ 3)? + (x (m, +13) + (n3 — m,))*) =0. | 


(8) 
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Dabei haben wir die Abkiirzungen verwendet: 
Ai Ag COS-619) meee =e COS ey. 
Vie-4aqa SI Gig Vg Age SIN Oy 9 


Aus (8b) folgt als einzig physikalisch sinnvolle Beziehung x, =%,—1, 
und damit sofort aus (8a) v, = 3. Diese beiden Beziehungen lassen sich 
zu der komplexen Gleichung zusammenfassen: 


%1 = %; — 1. 


Das stellt aber genau die erste Gleichung der aufgespaltenen Wolterschen 
Identitat dar (s. oben). Entsprechend folgt aus «(89 = x79) und y@%) = ys) 
die zweite Identitatsgleichung. 

Nach diesem Ergebnis kénnen wir jetzt sagen, daB das Bestehen der 
komplexen Wolterschen Identitat fiir diinne Schichten genau dasselbe 
besagt wie das von uns festgestellte Zusammenfallen der Schopperschen 
Geraden. 


Die strenge Formel 


Die Gln. (3) lassen sich, wie SCHOPPER gezeigt hat!°, nach dem Elimi- 
nieren der Schichtdicke streng nach den Unbekannten m, und & auflésen. 
Man erhalt so: 


Ns — hk? —1-2ngk | 
(9) 


n 2i A we 
m,Agge 8? (1— A, 6°81)? + om Age" * [ms — nm, (1 — Ay, 6 *%)] 
1 = = 


ee 1 3 Sahara : : ; : 
13 Ass ef 9 (4 + ce) a Ate" "9m, — ng (1 + Ay e"™)] 
Auf der rechten Seite stehen dabei wieder nur meBbare oder bekannte 
Gr6Ben. Der Auswertung der Gleichung fiir sehr diinne Schichten ist 
aber eine Grenze gesetzt, die ,,sich darin a4uBert, daB mit abnehmender 
Schichtdicke sowohl der Zahler als auch der Nenner von (9) innerhalb 
der MeBfehler Null wird“. Diese Aussage von SCHOPPER!® kénnen wir 
noch etwas naher beleuchten, wenn wir in (9) die MeBwerte in Zahler 
und Nenner wieder mittels der Ausgangsgleichungen (3) durch die Unbe- 
kannten und die Schichtdicke ersetzen. Die ganze Gleichung stellt dann 
zwar eine Identitat dar, Zahler und Nenner fiir sich allein betrachtet 
lassen sich aber dazu verwenden, Auskunft tiber Einflu8B und Wirkung 
der MeBfehler zu geben. Entwickelt man Zahler und Nenner getrennt 
in Potenzreihen von y, also der Schichtdicke, so erkennt man leicht, 
daB beide in nullter und erster Naherung exakt verschwinden. Wir 
ersehen daraus in Strenge, daB fiir sehr diinne Schichten eine Naherung, 
die nur lineare Glieder in 7 beriicksichtigt, nicht zum Ziel fiihren kann. 


10 ScHoppPER, H.: Z. Physik 131, 215 (1952). 
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Schreibt man die Gl. (9) in der Form 


ne 2442" (al 


nr Re 
Ny Nz N+iN 


G8 


OF 


0 
0 Gr bz 03 O4 Os 06 
-log Ly3 
Fig. 4. Der Realteil Z des Zahlers der strengen Formel fiir n3/n,n, nimmt mit der Schichtdicke, die monoto 
mit —log J,, geht, steil ab. J,, = durchgehende Intensitat 


und berechnet man mit den von SCHOPPER angegebenen MeBwerten 
die GréBen Z, Z’, N, N’, so zeigen sie alle einen Verlauf, der dem fiir Z 


420 


-005 
0 Q7 02 3 OF Os 06 


-log Li 


Fig. 5. Die Anwendbarkeit der strengen Formel fiir n3 hért auf, wenn deren entsprechend den MeBfehlern| 
verbreiterter Nenner N*? + N’? dic Abszisse unterschreitet (Pfeil). —log Z,,; = MaB fiir die Schichtdicke, 
I,,; = durchgehende Intensitat 


in Fig. 4 dargestellten ahnlich ist. Als Abszisse ist in dieser Darstellung 
nicht die unbekannte Schichtdicke, sondern der negative Logarithmus 
der von der Schicht durchgelassenen Intensitat, — log J,,, aufgetragen, 
der sicher monoton mit der Schichtdicke wachst. Die Kurven spiegeln 


a 
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das mindestens quadratische Verschwinden mit abnehmender Schicht- 
dicke wider. 


Trennung von (9’) in Real- und Imaginarteil fiihrt auf: 


se ZINGEZENG Ai (ZN) o” 
Ny Ns as ie : o 


Eine sinnvolle Auswertung dieser Gleichung ist natiirlich nur so Inage 
moglich, als der Nenner innerhalb der MeBfehler nicht verschwindet. In 
Fig. 5 ist daher N?+N’?, aus SCHOPPERs MeBergebnissen berechnet, 
wieder als Funktion von — log J,, aufgetragen. Die Kurve ist infolge 
der MeBfehler, die 1,5° fiir die Phasen und 0,5% fiir die Intensitaiten 
betragen, zu einem Band verbreitert. Dort wo das Band die Abszisse 
unterschreitet, liegt die 4uBerste, physikalisch sinnvolle MeBgrenze, die 
sich auf diese Weise aus experimentellen Daten ermitteln laBt. Sie 
ergibt sich durch Extrapolation von dickeren Schichten her im 
betrachteten Beispiel zu etwa 100 A, stimmt also mit der oben als rund 
55 A gegebenen allgemeinen Abschatzung von WoLTER, der dabei eine 
groBere PhasenmeBgenauigkeit annimmt, gut tiberein. 


Die Verfasser danken auch an dieser Stelle Herrn Professor ROLLWAGEN fiir 
sein groBes Entgegenkommen und stetes Interesse aufrichtig. 
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Es wird eine Methode zur Messung magnetischer Felder im Innern von supraleiten- 
den Substanzen beschrieben. Die Feldstarke H(%) an der Stelle x innerhalb eines 


Supraleiters wird dadurch bestimmt, daB man die Drehung der Winkelkorrelation |) 


einer y-y-Kaskade beobachtet. Das dabei benétigte radioaktive Isotop wird trager- 
frei durch eine Verdampfungstechnik in die zu untersuchende Substanz eingebaut. 
Mit Hilfe dieser Methode wurde der Meissner-Effekt in Blei beobachtet. Die dabei 
auftretenden Schwierigkeiten werden diskutiert. 


I. Introduction 


The spatial variation of the magnetic field within a bulk super- 
conductor in an external static magnetic field is very rapid at distances 
from the surface comparable with the “penetration depth”’, experimen- 
tal values of which le between 10° and 10°>cm1+?. The curves in 
Fig. 41, given by PippARpD?’, illustrate the predictions of the London 
theory and of the Pippard non-local theory for a semi-infinite specimen, 
at the plane boundary of which a uniform external magnetic field has 


* This paper is based on a thesis by the first author submitted to the Graduate 
College of the University of Illinois in partial fulfillment of the Doctor of Philosophy 
Degree in Physics. 

xx This research was supported by the United States Air Force through the 
Air Force Office of Scientific Research, Air Research and Development Command, 
under contract No. AF 18(603)—49. Reproduction in whole or in part is permitted 
for any purpose of the United States Government. ; 

xx* Present address: Institut fiir theoretische Physik, Universitat Heidelberg; 
Heidelberg, Philosophenweg 16; Germany. 

+ Present address: Department of Physics, Massachusetts Institute of 
Technology; Cambridge, Massachusetts; USA. 
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SHOENBERG, D.: Superconductivity, 2nd ed. Cambridge: University Press 
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been applied. The predictions of the Bardeen-Cooper-Schrieffer theory 
are expected to be similar to those of the Pippard theory‘. 

While measurements of the (integral) penetration depth do not 
distinguish easily between the competing theories of superconductivity, 
determinations of the shape of the penetration function could be used 
as a sensitive test. However, such measurements would have to be 
quite accurate, as can be seen from Fig. 1, which shows two theoretical 
penetration functions for a semi-infinite specimen with a plane-bound- 
ary. Ihe maximum value of the magnitude of the PreparD negative 
field is only about 3 % of 
the applied field. 

Conventional — experi- 
ments on the magnetic 
properties of bulk super- 
conductors involve space 
averages over distances 
large compared with the 
penetration depth. The 
present paper describes a 
nuclear technique which ? Z ealice, paoWatii alin 4 
permits local SUSE SS LE Fig. 1. Penetration functions for a semi-infinite specimen with 
of the variation of the a plane boundary 
magnetic field within a 
bulk superconductor. The results reported here are not sufficient for 
determining the internal field distribution, but they show the expulsion 
of flux from samples below the critical temperature (Meissner effect). 


London theory 
Pippard theory 


H= magnetic field 
X = depth from plane boundary 
A = penetration depth 


II. The principle of the method 


The influence of extranuclear fields on a nuclear directional correla- 
tion®-7 forms the basis of the method to be described here. When a 
nucleus decays through successive emission of two gamma rays, for 
example, the direction of the second is related to that of the first. 
This directional correlation is due to the selection of a partially 
oriented sample of nuclei through the observation of the first gamma 
ray in a given direction. The angular distribution of the second gamma 
ray is fixed to the nuclear orientation and hence is related to the di- 
rection of the first gamma ray. 

4 BARDEEN, J., L.N. Cooper and J.R..SCHRIEFFER: Phys. Rev. 108, 1175 


1958). 
t Tlalauliblela H., in: Beta and Gamma Ray Spectroscopy (K. Siegbahn, 
ed.), Chapt. XIX(I). Amsterdam: North Holland Publishing Company 1955. 

6 STEFFEN, R.M.: Adv. Physics, Phil. Mag. Suppl. 4, 293 (1955). 

?7 Heer, E., and T. B. Novey, in: Solid State Physics (F. Seitz and D. Turnbull, 


eds.), Vol.9. New York: Academic Press 1959. 
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In the absence of extranuclear fields, the directional correlatio}} 
depends only on nuclear properties. If, however, one applies to thf 
nucleus a magnetic field, then the nuclear magnetic moment precessef 
about the direction of the applied field in a manner analogous to th 
classical Larmor precession of a spinning magnetic dipole. It is thi 
motion which perturbs the directional correlation. After the first gamm, 
ray of the cascade is emitted, the magnetic moment of the intermediat#} 
nuclear state precesses about the field. Therefore, the angular distrifj 
bution of the second gamma ray, with respect to the direction of emissio} ' 
of the first one, is rotated by the angle through which the nucleus haf} 
precessed. In many cases, this rotation can be observed experimentall? 
by means of delayed coincidence techniques. The amount of rotatioaff 
is proportional to the time between the emission of the two gamma rays 
to the g-factor of the intermediate nuclear state, and to the magneti 
field which the nucleus experiences while it is in the intermediate state} 

In order to measure the magnetic field in a superconductor, a suitabl@ 
radioisotope is embedded in a superconductor at the desired depthif) 
The rotation of the angular correlation pattern is then used to dete 
mine the magnetic field at the nuclear site. Although the method ij 
straightforward, major difficulties are encountered in the preparatio 
of usable specimens. For example, electric field gradients, when present 
interact with the nuclear quadrupole moment and give rise to an annoy 
ing, unwanted perturbation of the nuclear directional correlation (sedf} 
Discussion). 

A specimen must consist of three layers: sandwiched between twaf| 
layers of the superconductor is a suitable radioisotope. One of the twa 
layers of the superconductor must be thick enough to have the pro: 
perties of bulk material; the thickness of the other one determines thé 
depth at which the measurement is taken. The number of radioisotope 
atoms required is much smaller than that in a monatomic layer off 
area equal to that of the source. If the radioisotope atoms are not at al 
uniform distance beneath the surface of the thin layer, a range of fields 
will influence the correlation, and some average field will be measured} 

The requirements on the specimen surface imposed by the desire tal 
measure the field at depths comparable with the penetration depth 
are common to all methods of checking the theoretical penetration laws. 
Any method chosen will necessitate detecting the magnetic influence of 
regions in the material which are at distances from the surface comparable} 
with the penetration depth. In order to extract information about the} 
fields near the surface in a straightforward manner, the surface must 
be smooth in comparison with distances of the order of the penetration 
depth and the uncertainty in an appropriate dimension of the speci- 
men must be small compared with the penetration depth. In the case 


i] 


| 
| 


| 
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of thin film experiments the appropriate dimension is the film thickness: 
in the case of the technique described here it is the depth at which the 
radioactive atoms are located. 


The field in the specimen is determined by comparing two measure- 
ments. The specimen, in a cryostat, is oriented in a magnetic field so 
that the field is parallel to the surface under which the radioactive 
atoms are located. While the material is in the normal (non-super- 
conducting) state (¢ >¢,), the rotation of the correlation function is 
measured as a function of the external magnetic field. The internal and 
external fields are very nearly the same; the difference is due only to 
the normal diamagnetism of metals. This measurement determines the 
relation between the magnetic field at the nuclei and the rotation of 
the correlation function. (This is in effect a measurement of the g- 
factor of the intermediate nuclear state.) Then, with the same geometri- 
cal arrangement, the rotation is measured with a fixed external field 
while the material is superconducting (t<?,, H<H,). By comparing 
this rotation with the previous measurement, the desired magnetic 
field is found. Ideally, it is not necessary to perform the normal state 
measurement with each specimen. 


One remark is in order here about the accuracy with which a magnetic 
field can be determined with this method. Provided specimens can be 
prepared reliably, the accuracy for a given radioisotope is limited by 
statistics. The following number gives an indication of the order of 
magnitude: with In™ as radioisotope, an accuracy of -+- 50 gauss should 
be obtainable in less than one week of measuring time. In the present 
investigation however, the accuracy of the measurements was limited by 
problems of specimen preparation. 


III. Experimental procedure 


Specimen Preparation. Lead was selected as the superconductor and 
In™ (daughter Cd!) as the radioisotope. The relatively high transition 
temperature of lead allows the use of correspondingly large external 
fields. This is important because the fractional accuracy with which 
the shape of the penetration function can be measured increases with 
the size of the usable external field. In" is the only isotope with suitable 
nuclear properties and it forms a substitutional alloy of cubic symmetry 
with lead. The cubic symmetry is desirable in order to minimize the 
intermediate state quadrupole interaction. 

The specimens used were films (most of them of thickness between 
1, 10-3 cm and 2X10 cm) on glass substrates, deposited in vacuum 
by evaporation techniques. The vacuum system was constructed from 


glass. 
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In order to perform the various operations 7m vacuo, external perm} 
nent magnets were used to actuate nickel or iron armatures attache} 
to the specimen backing and to shutters. Two specimen shapdf | 
were _used: cylindrical shell and plane circular Peat The cylindr . 


~2cm long) which were rotated MES ere during the evaporation] | 
to provide uniform deposition of the material. The plane films (~1 cr) | 
diameter) were deposited on thin microscope cover glass. The glas if 
substrates were much smoother than the resulting film surfaces. Th i 
roughness of two glass surfaces like those used could not be resolves | 
at magnification 25000 with an electron microscope. Some foreig 
particles in the 10-6 cm range or smaller were noted. | 


Lead contained in a vycor crucible (1-7 cm diameter and 20 cm long 
was evaporated by heating its lower portion to temperatures in the rang} 
of 1000° C to 1100° C. The beam of atoms thus obtained had high flu} 
and was uniform. 


The radioactive In™ atoms were separated carrier free from thd} 
cyclotron target and then plated onto a foil of molybdenum or tungsten 
The foil was placed in the bottom of a graphite or molybdenum crucible 
The radioactivity was driven out of the crucible by heating foil an 
crucible from outside of the vacuum system by induction. The interio 


of the crucible was simply a cylindrical hole (0-3 cm diameter, 4 cr 
long). 


In order to avoid large (but extraneous) effects due to induced cur 
rents during the experiment, it was necessary to cut the cylindrical films 
to make them singly connected. The isothermal transition from the 
superconducting to the normal phase was observed with one of the spe 
cimens before and after cutting by using a ballistic induction method.|f 
Before cutting, the transition extended over a magnetic field range equal | 
to about 80% of the critical field. After cutting, the width of the transi-] | 
tion was less than 1% of the critical field. The critical field was about) 
1% higher than that of DECKER’s standard lead specimen8’, which may 
have been caused by the unequal expansion coefficients of the lead film |} 
and of the glass substrate. LocK® observed a dependence of the critical |] 
temperature on the relative expansion coefficients of evaporated thin 
films and their substrates but, nevertheless, observed no effect on his 
penetration depth measurements caused by the straining. There should 
be even less influence with the thick films used in the present work 


because the surface of interest is free and much farther from the film- 
substrate interface than in Locx’s case. 


8 DEcKER, D.L., D.E. MapotHEer and R.W. SHaw: Phys. Rev. 112, 1888 (1959). 
§ Lock, J.M.: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 208, 391 (1951). 
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Field Detection. The radioisotope In! decays by electron capture 
to Cd. The details of the Cd™ directional correlation can be found 
in articles by STEFFEN! and by STEFFEN and ZoBEL".. 


The specimen, in a helium cryostat, was situated so that an external 
magnetic field could be applied parallel to its surface and directional 
correlation measurements were made in a plane perpendicular to the 
field. The gamma rays were detected with Nal(Tl) scintillation crystals 
and the associated electronic gear for recording coincidences between 
the two gamma rays was of the “‘fast-slow”’ type, similar to that used 
by STEFFEN, with coincidence resolving times of approximately 80x 
LOR? Sec. 


Two parameters of the correlation were measured: 1) the anisotropy, 
A, from which the existence of quadrupole interactions could be de- 
tected, and 2) a ratio, R, which measured the rotation of the correlation 
pattern caused by the magnetic field at the nuclear sites. The definitions 
of A and R are: 


OC Oe ps eS. +|AN) 
W (90°, 0) W (135°, = (240) 
W(O, +|#]|) is the measured rate of coincidence counts with an external 


field H when the angle k between the detector axes is 9; the + sign means 
Ry Ry: H >0, where hy and hy are the propagation vectors of the first 
and second gamma rays respectively, and the minus sign means hy X 


hy dal <0. The delay time generally used when RK was measured was 
300 millimicroseconds. During the measurement of Rk the geometry 
was not changed and the magnetic field was periodically reversed. 


IV. Results 


The results of the present experiment are displayed in Fig. 2. The 
field measured with the directional correlation method is plotted versus 
the externally applied magnetic field. The circles refer to a doubly 
connected specimen (i.e., a cylindrical specimen before cutting) and the 
squares to a singly connected specimen. In both instances, the radio- 
activity was far from the surface compared with the penetration depth; 
the dashed curve represents the perfect Meissner effect to be expected 
with an ideal superconductor. The important feature of Fig. 2 is that 
a definite difference in the magnetic properties above and below the 


10 STEFFEN, R.M.: Phys. Rev. 103, 116 (1956). 
11 SreFFEN, R.M., and W. Zope: Phys. Rev. 103, 126 (1956). 
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critical field, consistent with the Meissner effect, was detected with this 
method of measurement. 

The data for the singly connected specimen require no further dis-f} , 
cussion. The doubly connected specimen, however, deserves one addi- i 


simply a statistical fluctuation. 
It is possible, however, that }) 
this effect resulted from per-]) 
sistent currents induced in the) 
cylinder, which, by virtue of its) | 
geometry, experiences a rather} 
broad and complicated inter-|f 
mediate state in a_uniformif! 
axial applied field. Ballistic} 
induction measurements on the 
same specimen confirmed that 
magnetic flux penetrated the 
cylinder over a large range 
0 200 400 600 600 7000 7200 of field and _ suggested the 
—~ APPLIED FIELD IN GAUSS expedient of cutting the cylinder 

Fig. 2. Magnetic field measured deep inside a lead to avoid persistent currents. It 


superconductor (Meissner effect). The dotted curve : 
represents perfect Meissner effect. The circles are the is still not clear how persistent 
experimental points for a doubly connected specimen, ld ae bl 
the squares those for a singly connected specimen currents cou give a measurapdie 
field opposed to the applied field *. 
In view of the complexity of the intermediate state in the cylindrical 
specimen and the limited precision of the observations, definite 


conclusions are not justified. 


— /TEASURED HELD IN GAUSS 


V. Discussion 


A successful experimental application of the method described for 
measuring magnetic fields in superconductors is very difficult because 
of the problems of eliminating the influence of quadrupole interactions 
and of achieving a satisfactorily smooth specimen surface. 

The influence of electric field gradients on the gamma-gamma 
directional correlation, through their interaction with the electric 


* It is well known that the field inside the cylinder due to the persistent currents 
alone is opposed to the applied field. However, the total field to which the radio- 
active nuclei presumably respond is the sum of this contribution and the externally 
apphed field. It is conceivable that a radial field component could arise in the inter- 
mediate state which would confuse the interpretation of the angular correlation data. 
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quadrupole moment of the intermediate nuclear state, remains a serious 
problem with this method of measuring fields. Even when there are 
no quadrupole interactions, field measurements which are accurate 
enough to be useful are very time consuming. Experiments become 
even more difficult in the presence of strong quadrupole interactions 
and the amount of information which can be obtained from a given 
radioactive specimen decreases rapidly with the degree of quadrupole 
perturbation of the correlation. 


The directional correlation apparatus is best regarded as a magneto- 
meter which is calibrated in the normal state of the superconductive 
substance and used in the superconducting state. Both the sensitivity 
of the magnetometer, i.e., the change in R per gauss, and the calibra- 
tion, 1.e., the measurement of R in the normal state as a function of 
field, depend on the strength and nature of the quadrupole interaction. 
The sensitivity of the magnetometer decreases with the magnitude of 
the quadrupole perturbation. The accuracy of the calibration with a 
given amount of radioactivity depends on the sensitivity while the 
number of specimens for which the calibration is valid depends on how 
consistently specimens can be prepared with the same quadrupole inter- 
actions. One calibration is adequate if the quadrupole interactions are 
the same in every specimen. If they vary from one to another, then the 
calibration must be repeated with each. The nonexistence of quadru- 
pole interactions can be established rather quickly. However, the veri- 
fication that a non-zero interaction is the same as that of a previous 
calibration is very wasteful. 


Lead was chosen as the superconducting material because it forms 
a substitutional alloy of cubic symmetry with indium. It was hoped 
that a large fraction of the indium atoms could be located at cubically 
symmetric sites, and that no disturbing quadrupole field would then 
exist at the indium nuclei. The meagerness of the results reported in 
the present paper is due in large part to the fact that the preparation 
of sources with small quadrupole interaction turned out to be very 
difficult. The following discussion considers the problems, and des- 
cribes the efforts made to overcome them. 


In cubic crystals, appreciable field gradients are expected only for 
atoms located interstitially or in crystal imperfections, for example, 
in grain boundaries. In order to prepare a source with crystals as 
nearly perfect as possible, the evaporation of the first layer of lead 
should be performed onto a substrate warmed to approximately 100° C. 
Radioactive indium atoms, deposited onto such a surface would also 
migrate rapidly by surface diffusion, and perhaps preferentially find 
their way into grain boundaries or other trapping sites with high field 
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gradients. The possibility of surface diffusion is reduced if the tempera: | 
ture of the surface is lowered before the indium is deposited. Covering} 
the radioisotope layer with the final lead film further helps to fix thef} 
indium atoms. 1 

An attempt was made to prepare the sources under conditions that} 
would minimize contamination by foreign atoms. Such atoms could I} 
introduce field gradients in the vicinity of the indium nuclei, or could 
alter the superconducting properties, particularly the penetration}j 
depth?. | 

The pressure in the vacuum system was reduced to about 10°§ mmf} 
Hg before deposition of the lead was started. Spectroscopically puref} 
lead was used, and the lead arriving at the source as vapor should have] 
been of still higher purity. The pressure during this phase of source} 
preparation was always maintained below 10 *mm Hg. An unknown, | 
amount of contamination was introduced with the evaporation of the 
radioactive indium layer. Although the separation of the indium before 
introduction into the vacuum had been carrier free, and a fractional|f 
distillation of the indium was attempted, no check on this process is} 
possible. It was observed that the pressure in the vacuum system always 
rose to approximately 104mm Hg during the moment that the indium} 
was being deposited. 

A question basic to the method described here, and as yet unsolved, 
is that of the influence of the layer of indium atoms and accompanying 
impurities on the magnetic field distribution to be measured. It is 
probable that even allowing for adsorption from the vacuum, less than 
a monolayer of foreign material was involved. 

The discussion shows that most of the difficulties associated with 
the described method of measuring magnetic fields in superconductors 
stem from lack of knowledge concerning the source preparation. With- 
out careful and systematic studies of the processes of evaporation, 
surface and volume diffusion, and tracer deposition, one cannot expect |f 
more information from this method. || 

One possible way of preparing better sources may be to invert the 
order of evaporation: first the thin layer, then the radioisotope, and 
finally the thick layer. The thin layer is then close to the smoother 
glass surface and thus presumably uniform to less than its thickness. 

We wish to thank Mr. G. DE Pasguatt for his tireless assistance with the source 
preparation chemistry. Thanks are also due to the cyclotron groups at the Univer- 


sity of Illinois, Purdue University, the University of Indiana, and at Argonne 
National Laboratory for irradiations. 
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Koharente Teilung eines Elektronenstrahls 
durch Magnetfelder 


Von 
E. KRIMMEL 
Mit 4 Figuren im Text 


(Eingegangen am 11. November 1959) 


Es wird versucht, einen von einer méglichst kleinen Quelle ausgehenden Elektronen- 
strahl durch zwei kleine homogene antiparallele Magnetfelder koharent aufzuspalten 
und zur Uberlagerung zu bringen. 

Dies geschieht mittels Feldern von Magnettonképfen, die durch Gleichstrom erregt 
werden. 

Die Elektronen-Interferenzerscheinung zeigt, daB es*sich in Wirklichkeit um drei 
uberlagerte Wellenziige handelt. Wahrend zwei Teilbiindel, die durch die homogenen 
antiparallelen Magnetfelder erzeugt werden, von den virtuellen Quellen stammen, 
entsteht durch den inhomogenen Mittelbereich eine strichférmige reelle Quelle 
hinter dem magnetischen Quadrupol. Ein lichtoptischer Analogie-Versuch be- 
statigt dies. 


Die koharente Winkelteilung eines Elektronenwellenzuges durch 
makroskopische Felder ist ftir die Elektronen-Interferometrie bzw. 
Elektronen-Interferenzmikroskopie eine grundlegende Voraussetzung. 
Der Vorteil der bei der Uberlagerung der koharenten Teilbiindel ent- 
stehenden Interferenzen liegt in ihrer Lichtstarke und in ihrer klaren und 
leicht iibersehbaren Erscheinungsform. Nachdem vor einigen Jahren die 
koharente Teilung durch das elektrostatische Fadenbiprisma? gelang, 
wurde in der vorliegenden Arbeit die koharente Aufspaltung durch ein 
magnetisches Biprisma versucht, welches im Gegensatz zum Faden des 
elektrostatischen Biprismas keinerlei Materie in der Mitte des Biindels 
enthielt. 

Das lichtoptische Vorbild ist das Young-Fresnelsche Biprisma 
(Fig. 1a), welches zwei virtuelle Quellen erzeugt. In dem Durchdrin- 
gungsbereich der Teilbiindel entstehen die bekannten aquidistanten 
Interferenzstreifen, wenn die Koharenzbedingung 


a-sind< 4 


erfiillt ist; dabei bedeutet a die Breite des koharent auszuleuchtenden 
Bereiches und # die Beleuchtungsapertur. 


1 MOLLENSTEDT, G., u. H. DUKER: Naturwiss. 42, 41 (1954). 
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Das einfachste elektronenoptische Analogon ist der in Fig. 1 be 
dargestellte Doppelkondensator. Aus  technischen Griinden wurde f 


Pos. Lichtoptisches Elekfrostarisches Elektrostatisches /Tagnetostatisches 
Biprisma Biprisma Fadenprisima Biprisma 


Fig. 1. Zur koharenten Aufspaltung von Elektronenstrahlen 


wegen der scharfen Anforde- 
rung der Koharenzbedingung 
von G. MOLLENSTEDT und 
H. DUKER!>2,3 die mittlere 
Kondensatorplatte durch einen 
metallisierten, positiv aufge- 
ladenen 1 starken Quarz- 
faden ersetzt (Fig. 4 cjcp Es 
wurde die grundsatzliche Frage 
gepriift, ob der Ladungstrager 
(Quarzfaden) in der Mitte des 
Biindels zu vermeiden ist: 
Fig. 1d zeigt eine Méglichkeit 
zur koharenten Strahlteilung 


2 


Fig. 2. Schematische Darstellung des benutzten mittels homogener, antipar- 


Magnet- Quadrupols 


alleler Magnetfelder. Zur tech- 
nischen KRealisierung benutzten wir vorerst Magnettonképfe. Die 
wesentlichen MaBe sind aus Fig. 2 zu entnehmen. Der zu erwartende 


® Dixer, H.: Z. Naturforsch. 10a, 256 (1955). 
3 MOLLENSTEDT, G., u. H. DUKER: Z. Physik 145, 377 (1956). 
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Magnetfeldverlauf ist gestrichelt angedeutet. 
Er ist in den AuBenbereichen annihernd 
homogen und antiparallel. In ndachster 
Nahe der optischen Achse befindet sich 
ein inhomogenes Magnetfeld mit einer 
Wirkung, die einer Zylinderlinse ahnlich ist. 
Die Fig. 3 demonstriert in vereinfachter 
Weise den Verlauf der Elektronenstrahlen. 
Wahrend die AuBenbereiche die virtuellen 
Quellen L, und L, erzeugen, sammelt der 
Mittelbereich Elektronen in der Umgebung 
von L;. Im zweifach gestrichelten Bereich 
iiberlagern sich die Teilbiindel von zwei 
Ouellen, wahrend im dreifach schraffierten 
Gebiet sich drei Biindel durchdringen. 
Die Fig. 4a zeigt Interferenzstreifen in 
dem Gebiet der drei sich durchdringenden 
Biindel. Die hellen Rander sind durch 
die Kaustik verursacht. Die Streifen ha- 
ben keineswegs konstanten Abstand; sie 
entsprechen der Lage der Quellen. In 5... burch den Quadrupol hervor- 
Fig. 4b ist das _ Interferenzbild eines gerufener Strahlengang 


a 


i : cheinung mit einem 
Fig. 4 a Elektronen-Interferenzersc heinung mittels Quadrupol. b Licht-Interferenzers h g 


Biprisma mit abgerundeter Kante, das der Wirkung eines Magnet-Quadrupo!s entspricht 


Z: Physik, Bd. 158 ja 
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lichtoptischen Analogie-Versuches wiedergegeben, das im wesent-| 
lichen mit dem elektronenoptischen Streifensystem itibereinstimmt. ] 
Hierbei wurde, wie Fig. 3 andeutet, die brechende Kante des Biprismas| 

abgerundet. Eine genaue theoretische Analyse der Interferenzerschei-| 
nung ist im Gange. Auch werden Versuche gemacht, welche die Antior- | 
derung an die koharente Ausleuchtung durch Verkleinerung des Quadru- } 
pols verringern. | 


Herrn Professor Dr. G. M6LLENSTEDT danke ich fiir Férderung und Unter- | 
stiitzung dieser Arbeit. 

Ferner méchte ich Herrn Dr. R. Bunt fiir apparative Beratung und Diskussion | 
danken. 

Die Arbeit wurde unterstiitzt durch die Deutsche Forschungsgemeinschaft und | 
die Arbeitsgemeinschaft fir Elektronenoptik. 

Ferner wurde sie mit Mitteln durchgefiithrt, die dem Inhaber des Lehrstuhls 1 
von der Research Corporation, New York, und der Firma Carl Zeiss, Oberkochen, 
zur Verfiigung gestellt wurden. 
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Aus dem Institut fiir Theoretische Physik der Freien Universitat Berlin 


Genaherte 3-Punkt-Funktionen in der 
Heisenbergschen' Theorie 
Von 
K. Just, I. HARTMANN und H. v. Ossowsk1 

(Eingegangen am 23. November 1959) 
HEISENBERG’S approximation for the wave function of a fermion? is modified by 
a more extended account for the corresponding function of three field operators. 
This may also contain a certain type of form factor, although the calculations al- 
ready finished are done without any dependence on the internal coordinates. The 


result depends remarkably on the ambiguous sign of the non-linear term in HEISEN- 
BERG’S® field equation. 


1. Ansatz und Naherungen 


Aus HEISENBERGs Feldgleichung 


Binge Ovi anie=Oremy.0° Y= Arrant? (1 


folgt fiir die wie iiblich* definierten t-Funktionen: 


8 0° (x|) = OF 28° (xxx) OF, (2) 
(2 + u) 8° (x x] x) = f LE*(x, v)dv 3) 
LB? = G? Ato — G8 AX + wG% Bee, ( 


Hierbei ist « nur ein konstanter Mittelungsparameter, G eine Greensche 
Funktion von x —v, wahrend A und B die Matrix O sowie t-Funktionen 
5. Stufe enthalten. 


Nun entwickeln wir alle t nach den g-Funktionen*, vernachlassigen 
von diesen nur y(xyv|vz) und beachten, daB nach HEISENBERG® ftir 
die Kontraktionsfunktion gilt: 


FE(O=0: (4) 


1 Durr, H., W. HEISENBERG, H. MiTTER, S. SCHLIEDER u. K. YAMAZAKI: Lie 
Naturforsch. 14a, 441—485 (1959). 

Fetes dcsty 4 Ors 

Balac, a, Forme) (4)! 

4 HEISENBERG, W.: Z. Naturforsch. 9a, 292—303 (1954), Formeln (34, 35). 

5 HEISENBERG, W., F. Korter u. H. Mirrer: Z. Naturforsch. 10a, 425—446 
(1955), Formel (8); s. auch 1. c. 1, Formel (35). 
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Dann treten in (2) und (3) auBer bekannten Funktionen nur noch die! 


folgenden auf: (al) = AW ue ond ox yl2), (5) 


| 


wobei J, ein konstanter Vektor, w* ein konstanter Spinor sein soll. | 


Die 3-Punkt-Funktion aber wollen wir auch im Integranden von (3)} 
nicht vernachlassigen, sondern wie folgt ansetzen: 


ete) = 00 iA erie (6 
mit (Va) A =const = 0. : 


Hierbei ist die Abhangigkeit von den Relativ-Koordinaten rein erraten, | 
die vom ,,Schwerpunkt“ aber bestimmt durch die schon in (5) gemachte 
Annahme eines Zustandes vom Impuls 


T= 3%. (7) 
Als antimetrischer, nur von einem Vektor q’ abhangiger Spintensor | 


dritter Stufe laBt sich p%” (00| 0) wie folgt nach dem einstufigen gy (0|) =#* 
entwickeln: 


yz? (00|0) =1(azef — ab eX) @* (Ol), 
ave = 091-1 + dy," + bys? + 0? g-aig? + 8) 


+FOteg+oqiteygy +eysqy. 
| 


In dieser véllig allgemeinen Darstellung sind die } und c vorlaufig un- 
bestimmte, skalare Funktionen der Invarianten 


def at 5 
ef 4 LJ =—Ghotg® | | 
; said Oe (9) 
ferner soll gelten: q =4@,4". J 
Verzichtet man auf den® Heisenbergschen Y-Formalismus, behandelt also den 


Spinraum als vierdimensional, so lautet die von HEISENBERG? bei ¥= 0 benutzte 
Naherung ftir die Kontraktions-Funktion: 


n idyx gh \ 
F(x|x) = e | Po Mit == (} - (10) 


Die hiermit eingeftthrte Masse x wurde schon in (9) benutzt, um @ dimensionslos zu 


machen; die Integration soll hier und bei der Greenschen Funktion auf dem Feyn- 
manschen Wege erfolgen. 


2. Die Lésungsmethode 
Setzt man alles bisher erklarte in (2) und (3) ein, so wird daraus: 


(By * + Cx cX q +34) p(a|) =0, (41) 
= BY =). Ct 7 (12) 


Srletce 1 =Oa4.06; 
Cite) Hornell (os): 
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wobei M, K von 0 bis 3 laufen. Darin sind By, Cx ganze Zahlen, wahrend 
By, Cx, Z™ in einfacher Weise von « und x, sehr kompliziert von @ 
und A abhiangen. 


Fir die Masse des Fermions 


m= VRP = «Ve (13) 


wiirde man aus (11) durch Multiplikation mit Bg b*® — (CxcK + 3)q eine Eigenwert- 
Gleichung erhalten. Eine zweite ergdbe sich aus (12), wenn man es durch bX + 09 
lésen wollte. Daher miissen, wie es dank der Pauli-Giirsey-Symmetrie® von (1) 
und (10) zu erwarten war, alle 6* verschwinden: 


bk = 0. (14) 
Wegen (14) ist (11) stets losbar durch q@(x|) =0, also m=0. LaBt 
man diese Moglichkeit (Leptonen) auBer acht, so folgt: 
(CxO Z™ + 3) (xl) =O, (15) 
wobei C4, die zu C7? reziproke Matrix sein soll: 
Cu Cr =o. (16) 
Der Spinor ¢ erfiillt somit die Klein-Gordon-Gleichung fiir diejenigen 


m =x \o, die den Skalar Cx C4,Z™ +3 zum Verschwinden bringen. Diese 
Bedingung 1aBt sich schlieBlich schreiben: 


Fy(e,u, 0, 2) + eK (eu, @, 4) =0 
a pe fie te ies 


wobei die sechs f nur noch von uw, 9, A abhangen und das doppeldeutige 
Vorzeichen dasselbe wie in (1) ist. 


(17) 


Nach HEISENBERG” soll man nun zunachst annehmen, das die Masse m des 
Teilchens (Nukleons) gleich dem in (10) eingefiihrten x, gemaB (13) also 9 = 1 ist. 
Aus (17) wird dadurch eine Gleichung 5. Grades fiir x”, deren positive Wurzeln die 
moglichen Eigenwerte liefern. Hinterher mu man dann priifen, ob (17) mit diesen 
x noch weitere Lésungen mit 0<g=+ 1 hat. Konsistent ist der ganze Naherungs- 
ansatz nur dann, wenn dieses Verfahren zu genau einem physikalisch sinnvolien 
Eigenwert m= fiihrt. Andernfalls muB man alles wiederholen, nachdem man (10) 
ersetzt hat durch 


xt) + F(a| xg) + 00+ + F(x| %0)}; (18) 


1 
— {F(% 
o 

es miissen sich dann fiir x genau w sinnvolle Eigenwerte ergeben. 


3. Ergebnisse eines Spezialfalles 


Durchgefiihrt wurden die langwierigen Rechnungen bisher nur fiir 
den Fall: 


ad, Whe = 1) = 0; (19) 


ST Ca TES 1442. 
91. c. 5, Formeln (32). 
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dabei ergab sich: 


Fy = 100 — 131,60¢ + 26,89 e?, 
F = 37,91 — 25,08 ¢ — 1,89¢?. 

Die Gleichung + Ve, =0, die aus (1) mit dem oberen Vorzeicher} 

folgte, hat somit nur eine positive Wurzel 

x = 6,38, (24) 


die dem Ergebnis x =6,39 der von HEISENBERG”? gerechneten Naherung 
sehr nahe kommt. 

Die aus (1) mit dem unteren Vorzeichen folgende Gleichung / = |/é i 
liefert dagegen zwei sinnvolle Eigenwerte: 


% == 5,87 tnd %=41535-°%. (22) 


Eine Interpretation dieser Ergebnisse ware verfriiht, so lange die prin 
zipielle Bedeutung des in (1) unbestimmten Vorzeichens nicht gekla 
ist. Die dazu nétige Untersuchung der diskreten Symmetriegruppen 
seiner Feldgleichung (1) wurde von HEISENBERG? bereits begonnen; ihr 
Ergebnis ware fiir die ganze Theorie auBerst wichtig. 

Es konnte sein, da® statt der beiden Gln. (17) ihre Summe und Differenz zu 
betrachten waren; deshalb wollen wir nebenbei auch deren positive Wurzeln an- 


geben: 
Ey = Os eqn, 1.0: aan 


1p — (0) == 10,80) 


(23) 


Unsere Naherung (6) fiir die 3-Punkt-Funktion lautet mit (8), (14), 
(19): 
ge? (x yl 2) == 4 ek Fy +00 (a of — af eX) @ (Ol), 


24 
OR ONG C16.qg +clq-1 + Cysq-y? + cy5-qy>. | 


Dabei gilt in den Fallen (21) und (22): 


“ c | cl te | ce 
6,378 | 1,205 0,843 
5,867 0,352 0,746 6,403 0,604 
7,935 | 0,959 1,896 0,760 0,727 
Le ee ee 1,666 | 0,833 


wahrend bei den prinzipiell unbegriindeten Eigenwerten (23) keine ein 
deutige Zuordnung von Werten c* bekannt ist. 


10] c. 4, Forme! (116). 
11 Persénliche Mitteilung. 
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Zum Vergleich enthalt die letzte Zeile unserer Tabelle die Ergebnisse 
einer einfacheren Naherung. Sie besteht darin, dafS man wie HEISEN- 
BERG! im Integranden von (3) auBer den g-Funktionen 5.Stufe auch 
die dreistufigen vernachlassigt. Das Ergebnis unterscheidet sich kaum 
von dem, das unsere Rechnung mit dem oberen Vorzeichen von (1) 
lieferte (obere Zeile der Tabelle). Merkwiirdig sind nur die zwei ver- 
schiedenen, von jenen deutlich entfernten Lésungen, die sich im Falle 
des unteren Vorzeichens von (1) ergaben (mittlere Zeilen der Tabelle). 


4. Weitere Vorhaben 


Neben der prinzipiellen Frage des relativen Vorzeichens der beiden Glieder von 
(1) ist vor allem zu untersuchen, wie die Eigenwerte x abhangen vom Parameter u 
der Mittelung (3) und von der Konstanten 4 des in (6) benutzten Formfaktors. 
Ferner ist in allen Fallen nach weiteren Losungen mit 0< @= 1 zu suchen und in 
Fallen wie (22) alles mit (18) statt (10) durchzurechnen, um die Konsistenz der 
Naherung wieder herzustellen. Wir hoffen, dieses Programm recht bald mit Hilfe 
einer elektronischen Maschine zu bewaltigen. 

Ob das von HEISENBERG bevorzugte u = 1 oder etwas anderes der beste Mitte- 
lungsparameter sei, wird sich leider nicht so einfach untersuchen lassen. Dasselbe 
gilt von der Frage, ob und mit welchem / der in (6) erratene Formfaktor /(v) eine 
brauchbare Naherung der 3-Punkt-Funktion liefert. Das hier beschriebene Ver- 
fahren ist nadmlich mit jedem w und allen fiir |v,v”| oo nicht wachsenden /(v) 
méglich, kann also von sich aus weder w noch f(v) naher bestimmen. 


Fiir wertvolle Diskussionen danken wir Herrn Professor HEISENBERG und 
Herrn Dr. Mirrer, fiir Hilfe bei den Rechnungen den Herren GUCKERT, WEICK, 
STRAUCH und PROSKE. 


12'}, c. 1, Formel (109). 
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Aus dem Institut fiir Theoretische Physik der Universitat Heidelberg | 
Uber das Verhialtnis der Wirkungsquerschnitte 
fiir den (e, n)- und (y, n)-Prozef 
Von 
RUDOLF RODENBERG* 


Mit 5 Figuren im Text 


(Eingegangen am 29. September 1959) 


The ratio of the cross sections for the (e, m)- and (y, ”)-process is derived with the 
use of the relativistic Coulomb Eigenfunctions for the continuous spectrum, used) 
by SOMMERFELD-MavE and BrtHE-MAxIMoN. Only the electric and magnetic, 
dipole transition are considered. For this transitions the Coulomb correction to the 
Born approximation is calculated. The result of an estimation of the electric qua-| 
drupole transition is given. The effect of screening and that of finite nuclear size 
is estimated. With the ratio thus obtained one is able to calculate the cross sections 
for the (e, 2)- and (y, ~)-process using the experimental values of only one of this 


quantities. 
Einleitung 
Elektronen kénnen mit Atomkernen vermége deren Ladung und des} 
anomalen magnetischen Momentes der Nukleonen in Wechselwirkung 
treten. Das fiihrt zur Abtrennung von Protonen oder Neutronen 
(Electrodisintegration). Ferner kénnen Elektronen einen inversen 
f--Zerfall hervorrufen (Wirkungsquerschnitt etwa 10 44cm?). Die fol- 
gende Untersuchung wird auf den Spezialfall beschrankt, wo das ab- 
getrennte Teilchen ein Neutron ist. Der Wirkungsquerschnitt o, ,, fiir 
diesen ProzeB ist von der GréBenordnung % =1/137mal dem entspre- 
chenden (y, 2)-Wirkungsquerschnitt o,,,, (Photodisintegration). Es gilt 


yn 


mit alt 7 
de’ (E,, W) 
an oe = obit (Ey, W) (1) 
stets ‘ | 
ob (Ey, W) = R“"(E,, W) okt (W) (2) 


(£,, £. = Elektronenanfangs- und Endenergie, W = E, — E, = Energie- 
verlust des Elektrons, L = Multipolordnung, t = elektrisch bzw. 
magnetisch), wobei die Spektrumsfunktion R%*(E,,W) das gesuchte 
Verhaltnis ist. Wir nennen es das ,,Spektrum der virtuellen Quanten“ 
fiir einen L-Pol-Ubergang, elektrisch bzw. magnetisch. Es ist beim 
Ubergang zum punktférmigen Kern unabhangig vom Kernmodell und 
dann eine reine elektromagnetische GréBe. Es kiirzen sich namlich bei 
der Quotientenbildung nur im Fall R =0 (punktformiger Kern) die aus- 
reduzierten Kernmatrixelemente weg. Fiir festes L, +t, E, und W als 
Parameter gibt es die Anzahl der virtuellen Quanten pro Energieverlust 


* Jetzt am Lehrstuhl fiir Theoretische Physik der Universitat Tubingen. 
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Zur Berechnung dieses Spektrums sind hauptsichlich zwei Arbeiten 
zu nennen, die von WEIZSACKER-WILLIAMS! und die von Tur, GuTH 
und MuLiin®. Der Weizsacker-Williams-Methode liegt die Annahme 
zugrunde, da die Elektronen durch den ZusammenstoB mit dem Kern 
nicht wesentlich aus ihrer urspriinglichen Bahn abgelenkt werden, d.h. 
es muB gelten L,>>W. Diese Annahme verliert aber ihre Giiltigkeit 
fiir alle Elektronenenergien E, kurz oberhalb der Schwellenenergie Es 
fiir den (e, 2)-ProzeB. Das Experiment verlangt auBerdem eine starkere 
E,-Abhangigkeit, als es diese Methode fiir das Spektrum der virtuellen 
Quanten liefert. THz, GuTH und MuLLtIn? berechneten den (e, n)- 
Wirkungsquerschnitt in Bornscher Naherung unter Verwendung der 
Mollerschen Potentiale. Nach Division durch den photoelektrischen 
bzw. magnetischen Wirkungsquerschnitt o/ berechneten sie das Spek- 
trum der virtuellen £1, £2, £3- und M1-Quanten. Der Vergleich mit 
dem Experiment? liefert fiir das o, ,, bei Cug} an der Riesenresonanz Ee 
zu groBe Werte. AuBerdem wurde der EinfluB des endlich ausgedehnten 
Kerns vernachlassigt. 

In der folgenden Arbeit werden in §1 die Matrixelemente und die 
Wirkungsquerschnitte fiir den (e, 2)- und (y, 2)-ProzeB abgeleitet. Zur 
Quantisierung des Strahlungsfeldes wird das Vektorpotential 2(r) nach 
divergenzfreien Multipolen entwickelt. Zur Vereinfachung der Dar- 
stellung wird angenommen, da auBer den Elektronen auch die A-Nu- 
kleonen des Atomkerns einer Dirac-Gleichung geniigen. Wie jedoch 
G. KRAMER® gezeigt hat, ist nur die Voraussetzung eines linearen und 
sichinvarianten Hamilton-Operators fiir den Kern und dessen Wechsel- 
wirkung mit dem Strahlungsfeld erforderlich. Zur Berechnung der 
Spektrumsfunktion R“*(£,, W) kann man die von A. SOMMERFELD- 
A.W. Mave® und H.A. BetHe-L.C. MAaximon® angegebenen relativi- 
stischen Coulomb-Eigenfunktionen fiir das kontinuierliche Spektrum 
yenutzen, die sich in parabolischen Koordinaten geschlossen darstellen 
assen. Diese Eigenfunktionen werden in §2 kurz diskutiert. Die St6rungs- 
heorie wird abgedndert (Anhang 1), da die benutzten Eigenfunktionen- 
<ein vollstandiges Orthogonalsystem von ungestérten Wellenfunktionen 
jilden. Fiir diese Eigenfunktionen wird das gesuchte Verhaltnis 
tir den punktférmigen und endlichen ausgedehnten Kern angegeben. 
in §3 wird die Spektrumsfunktion fiir £1 (elektrisch Dipol)- und 

1 WEIZSACKER, C.F. v.: Z. Physik 88, 612 (1934). — Wirttams, E.J.: Phys. 
Rev. 45, 729 (1934). — Dan. Mat. Fys. Medd. 13, 4 (1935). 

2 Tug, J.A., C. J. MULLIN u. E. Gutu: Phys. Rev. 87, 962 (1952), und die dort 
itierte Literatur. 

3 Scott, M.B., A.O. Hanson u. D.W. Kerst: Phys. Rev. 100, 209 (1955). 

4 KRAMER, G.: Z. Physik 146, 187 (1956). 

5 SOMMERFELD, A., u. A.W. Mave: Ann. Phys. 22, 629 (1935). 

6 BeTHE, H.A., u. L.C. Maximon: Phys. Rev. 93, 768 (1954). 
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M1 (magnetisch Dipol)-Uberginge in Bornscher Naherung berechné 
und die Coulomb-Korrektur dazu angegeben. In §4 werden die Al 
schirmung und der Einflu8 des endlichen ausgedehnten Kerns abg¢ 
schatzt. In §5 wird mit dem Experiment verglichen. Da “-Mesone 
ebenso wie Elektronen auch Nukleonen abtrennen kénnen, ist die vo1 
liegende Theorie nur unter Anderung der Masse des Teilchens auch dafti 
verwendbar. Sie gilt fiir alle Elektronenenergien und Energieverlust 
von der Schwellenergie Eg bis hinauf zu einigen hundert MeV. 


| 
| 
| 
| 
| 


§ 1. Formulierung des Problems* | 
Die Wechselwirkung zwischen dem Kern und den Elektronen besteh 
aus dem elektromagnetischen Feld, das in der Coulomb-Eichung durcl 
ein Vektorpotential f(r) mit div Y(v) =0 beschrieben wird. Nimmt mat 
an, daB auBer den Elektronen auch die Protonen und Neutronen, ins 
gesamt die A-Nukleonen der Dirac-Gleichung geniigen, so hat de 
Wechselwirkungsoperator H, bestehend aus der Wechselwirkung zwi 
schen Kern und Feld, Elektron und Feld und der direkten Coulombsche 
Wechselwirkung folgende Gestalt (s. 4): 


H =e, (a,°9 (0) ) + Sie tH (U0), 8), EM) BI 


n =i 


mit < > : Coe 
fy be = 2 fe, (a, “2 (t,)) — My 2M, B, 01° oy) (t,) cy 


> 


+ ttn aap Buty: E (ty) = fie M (ty) Phe B 


wenn man dem vom Bohrschen Kernmagneton abweichenden Moment de 
Protonen und Neutronen in der Dirac-Gleichung Rechnung tragt. Dabei ist 


é,=e fir Protonen gu,=,—1 fir Protonen 

é, =O fir Neutronen uw, =p"y fiir Neutronen 

é, = —e fiir Elektronen wy, “4, magnetisches Moment des Neutrons 
bzw. Protons in Kernmagnetonen. Ferner ist © =—%—V/@ die elek- 


trische Feldstarke und § =rot%& die magnetische. 

Die Wechselwirkung (4) zwischen Kern und Feld zeigt, daB auch die 
Neutronen an der elektromagnetischen Wechselwirkung beteiligt sind 
die dann zu einer Wechselwirkung der Neutronen mit den auf den Kern 


geschossenen Elektronen fithrt?. Da © =—%— /@ ist und fiir unser 
Problem das skalare Potential 
A 
pee en €e 
pai [vr — x, =| le. (5) 


SISOS C=O sie 
” StEcu, B.: Z. Naturforsch. 7a, 410 (1952); 8a, 4 (1956). 
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ist, so enthalt Hx in (4) auch das Wechselwirkungsglied 
= : e = ee nm? Vinee 
— Me t Uy, 2M, Bn a, ° V,, to, = al ; Dy = Tte—tal a Tal , (6) 
das zu einer unmittelbaren Wechselwirkung der einzelnen Kernteilchen 
mit den Elektronen fiihrt. 

Wir schreiben nun den gesamten Wechselwirkungsoperator als Summe 
eines in e linearen Operators H*, der die Wechselwirkung mit dem Feld 
beschreibt und eines in e quadratischen Operators H°, der bei der hier 
benutzten Coulomb-Eichung die direkte Wechselwirkung zwischen Kern 


und Elektronen angibt: He LHe. (7) 


A 
= Ce (x, “2 (t.)) os x {6 (4, Ul (t,)) — Ln Sie By, Gc, rot 2 (ty) — 


n 


=—t)) 
ae Mn wae Bn %, : wl (,)} =e (a, 2 (t,)) oie Ik 2) (ee) , 


C Cn le é oa ee | 8 
# is al Mn 2My, Br Oy V;, [Tn —r,| f ( ) 
Cn €e ASS 
lies —te| ric 2 


a s rae @ 
Ix U(t,) = Ag; Ic: Py = Hg. 
Zur Quantisierung des Strahlungsfeldes entwickeln wir das Vektorpotential 


ae 
M(x) nach divergenzfreien Multipolen Aj yy (kr): 


sels 1 
TO tla) Onn 
Arm (k7) a VEEN) rot («xV) py 
as 1 
es kv) = ——— rxV) @ 
iM (R1) JLiL+1) (txV) ®p xy 6 


mit was 
®py= \j2 kip (RY) Yiu (8; @) 


> a > > 
Him(ky) =rot Aru(ky);  Epu(kv) =ik Aru (RY) 


ji (kv) = spharische Bessel-Funktion, Yj q¢ (0, p) = Yim (t/”) = Kugelflachenfunk- 
ion); diese sind Eigenfunktionen zum Quadrat des Drehimpulses und seiner 
--Komponente und daher fiir das vorliegende Problem geeigneter als ebene Wellen: 


es) = * >o« 
Ul) = DY f ak {aha (*) Agu”) + ah (*) Ary &N} : (10) 
L,M,t 0 
* 5 3 
Die Vernichtungs- und Erzeugungsoperatoren qj y,(k) bzw. q7y,(#) besitzen in 
3ezug auf Zustainde mit festen Photonenzahlen folgende Matrixelemente: 


() (DS sea eas, Oia ae: 
<ny | qu|nt > ip re nhl) ay : (11) 


<n ¥| ge |nY> -|/2 \nP + 1 nh), nl) +4 w=(L, M,t, FR). 


8 Franz, W.: Z. Physik 127, 363 (1950). 
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Wir wenden uns erst der Berechnung der Ubergangswahrscheinli¢ 
keit w,, ftir den (e, m)-ProzeB zu. Sie ergibt sich zu: 


Wy = 270 | Up, (W)|?. (1 


Dabei ist W =EX — EX = E¢— E% mit E* als Kernenergie und E° { 
Elektronenenergie. Ferner gilt EX =EX +WaW, denn damit iibe 
haupt eine Spaltung stattfindet, sa | EX |<W sein. Beschrankt mi 
sich bei der Berechnung der u,, auf Glieder in « =e?, so ergibt die E 
rechnung der Matrixelemente fiir den (e, 2)-ProzeB analog der fiir d 
Konversionskoeffizienten (s. 4) folgendes: | 


Uoy(W) = Uo, Wie + Up, (el.) 


=e | 


L,M 
R 


x ub Yo hae 


Bri (Wr,) at, x 


a 


aS ve 2 O, hire (Wr, vi) ye AR Coat. Er) yk dtx|dt, a 


0 


R 
+S yes Am ( (Wr, ive HE (Big, Diy, Chg) yh dtx|dz,}+ 


1 ex | > W 5 a g 
=| rorenariy if ve at i Gr} Wh wh d tex 
R 4 
R 
<t ye He (Avy, Heh, Ely) ve dt, + 
7 vs ex {met Win | hu hx (1: 


> 
Ke Ss ryel, el. PEG 
x fi we Ae ( At, Arig, ET) Yt 4 TK 


dt, + 
oo lve {a r,W — inh Ota vi x 


a yo Ae (Bay, iD Chu) Yi atx 


- 


d «| 


m7 te 
ar a Ap Lvs" ML OE VE dt] dt. + 
n= 0 0 


a i [ven foe eh at 


sh 


i > %e{— He al) Ca ft Uiec Hy” V,, — me. dt aT, 


n=1 


ae 
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Dabei hoben sich in u.,, bis auf Glieder fiir L =0, die in den div ergenz- 
freien Multipolen nicht vorkommen, gerade das Coulomb-Matrixelement 


und dasjenige mit je. D, [S. (8) ], also das gesamte H° weg. Ferner gilt 


my (13): At 2 pr Wr Dr 
tM =tWBiy; Diag = TOt Bim 
pm 1 
itm (Wr) = —__— («x V) ¥ 
eae OP) Few 
B? Wr) = — Ey rot (v <x Mas (14) 
iu (Wr) WL meaner rot (tx V) ‘Pr 
mit 


You = | = Why (W7) Yin =a) 


und die Gln. (9) (7, = Elektronenkoordinate, 7, = Nukleonenkoordi- 
nate, & = Kernradius). Die Potentiale Bty haben die gleiche Form 
wie die Aa [s. (9)], nur sind an die Stelle der spharischen Bessel-Funk- 
tionen die spharischen Hankel-Funktionen I. Art getreten. Die Bty 


beschreiben auslaufende Lichtwellen im Gegensatz zu den Ate die 
stehende Lichtwellen darstellen. 

Fiir den (y, )-ProzeB ergibt sich die Ubergangswahrscheinlichkeit 2, 
in erster Naherung dadurch, daB der Kern durch Absorption von y- Quan- 
ten vom Zustand yi‘(t,,...,14), wobei fiir alle Variablen des n-ten 
Nukleons r,, geschrieben steht, mit der Energie Ef in den Zustand p* 
mit der Energie E¥ iibergeht zu: 


| > fife md plkr), Hip (k7), Exp (kr) pk dt x x 


beep meee (15) 


i oe —wyae” 


mit H; nach (8) und P=-41 wegen der Transversalitat des in der 
Coulomb-Eichung benutzten elektromagnetischen Feldes*. 


Der Wirkungsquerschnitt fiir den (e, 2)-ProzeB lautet: 

Bee Coe 16 
2,41 hy S Ws) Or, (16) 
nit w,, nach (12) und w,, nach (13). Ferner ist E? =k? +m? und 
Ip, =k, Ey| (22)? die Dichte der Elektronenendzustande. S bezeichnet die 
Summation und Mittelung tiber die End- und Anfangszustande und die 
ntegration itber den Raumwinkel dQ zwischen der Richtung des an- 
commenden und wegfliegenden Elektrons. J,, J, sind der Gesamtdreh- 
mpuls des Kerns (feste Zahlen!). Fiir den (y, 1)-Wirkungsquerschnitt 


1 a 


Gon 


* Fiir den (e, 2)- und (y, 2)-ProzeB ist die Wechselwirkung <| Hz| » verschieden, 


Jur die Teilchenstrome <|jx|> sind einander gleich. 


Z. Physik. Bd. 158 4 
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erhalt man mit (15) 
of, (W) = S'Byy- 


1 1 
Wan 2f,+1- 
S’ ist die Summation tiber End- und Anfangszustande des Kerns., 

Da, wie im Anhang 3 gezeigt wird, im totalen Wirkungsquerschi 
keine Interferenzterme zwischen elektrischer und magnetischer Multiy 
strahlung zu gleichem LZ auftreten, ergibt sich nach Ausreduktion | 
Kernmatrixelemente und unter Benutzung der bekannten Relatio1 
fiir die Clebsch-Gordon-Koeffizienten unter Vernachlassigung derjenig 
Glieder, die nur Korrekturen beim Ubergang zum endlichen ausgedel 
ten Kern ergeben, fiir den (e, 2)- und “ Eel | 


am -E 4 2Jet+ L 4» 
raw a7 2 fea ee 1 ps ea <ye|tL] yr >|? ee, (| | 


0774 (E,W) = =3 
L,t 7 873 1 es t 
oy) n(W) We oy, i 2 2 


( 


wobei <p It, L| yt> die bereits ausreduzierten Kernmatrixeleme 
darstellen. S bezeichnet dasselbe wie S in (16) bis auf die bereits dur 
gefiihrte Summation S’. M, sind die aus (13) zu entnehmenden E] 
tronenmatrixelemente fiir R=0. Bei dieser Herleitung wurde von 4 
Tatsache Gebrauch gemacht, daB im totalen Wirkungsquerschnitt a 

keine Interferenzterme zwischen elektrischer oder magnetischer Stré 
lung allein zu verschiedenem L auftreten (s. Anhang 3). Deswegen ka 
man den Wirkungsquerschnitt fiir ein festes L betrachten und die Sum 
uber L weglassen. 


* |<yk | z, L| yt> 


§ 2. Die Elektroneneigenfunktionen und das Verhaltnis R™* (E,, } 
fiir den punktférmigen und endlichen ausgedehnten Kern 


Wir gehen aus von der iterierten Dirac-Gleichung 
Vw + (E+ 22) — mle = iZe(e-vt) wy, (2 
\ é if 
deren normierte Losung nach * und ® lautet*: 


Y(t) = Netl4 44 aa ue go +0(5 r)} F, (—in,1;1(kr—tr)) u(f), 
wobei (2 


7 27n Zo k ne ell E 
WN ie Sea pS == — SS pe ——— ——— ee 
e2mn — 1 ? p ’ B E 1 e > é m > 


/ der Elektronendrehimpuls, ,F, die konfluente hypergeometrisc! 
Funktion, w(f) der normierte Diracsche Spinor ist. V, wirkt nur auf d 
k in der ,f,-Funktion. Dafiir gilt V, = —7/RV,. 

* Der Index ,,e“ bei den Elektroneneigenfunktionen wird im folgenden n 


noch bei gleichzeitigem Auftreten von Kernmatrixelementen in den Gleichung 
mitgefihrt. 
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Entwickelt man die Eigenfunktionen (21) nach Kugelfunktionen und vergleicht 
diese Entwicklung mit den strengen relativistischen Coulomb- Eigenfunktionen, 
wie sie DARWIN’ in Form einer unendlichen Reihe angegeben hat, so sind 
diese beiden Lésungen — abgesehen von einem anderen Normierungsfak- 
tor — dann identisch, wenn man in der Darwinschen Lésung alle Terme 
der GréBenordnung O (n?//?) weglaBt, wobei / der Elektronendrehimpuls ist (s. ®). 
Es ist andererseits / ~e (s. ®). Deswegen ist die Wellenfunktion (21) giltig flir alle 


Energien, die fiir den (e, m)-ProzeB in Frage kommen (EQH — 10,8 MeV)! und 
noch dariber hinaus befriedigt die Lésung (21) — bis auf die Terme der GréBen- 
ordnung O (n?//?) — sowohl die etwas komplizierte Dirac-Gleichung erster Ordnung 
als auch die Gleichung 2. Ordnung (20). Hierbei erweisen sich die grofBen /-Werte, 
die sich in der Lésung des Problems in der Darstellung in Kugelkoordinaten als 
storend (s. Anhang 3) erwiesen, als groBe Hilfe. Kleine /-Werte sind unbedeutend, 
was man sowohl aus der Bornschen Naherung als auch aus der Weizsacker-Williams- 
Methode ablesen kann. Entwickelt man die Funktionen (21) nach Kugelfunktionen 


und nimmt nur die ersten drei /-Werte mit und berechnet damit z.B. das R£1 (nw) 
und vergleicht mit RENE, W) berechnet mit (21) einschlieBlich aller Korrekturen 


fiir Cu8?, so betragt REl nur 0,2% von R-1, d.h. die kleinen /-Werte erweisen sich 
im £1-Spektrum nicht als st6érend. Fiir die E2-, M1- und M2-Spektren liefert 


dieselbe Abschatzung noch kleinere Unterschiede zwischen R und R. 

Die Wellenfunktionen (21) sind erst dann vollstandig definiert, wenn 
das asymptotische Verhalten vorgegeben ist. ¥, mu’ dargestellt werden 
durch eine in Richtung f, laufende ebene Welle plus einer auslaufenden 
Kugelwelle. Nach A. SOMMERFELD®™ und BETHE-MAXIMON® muB ¥4 
dargestellt werden als eine in Richtung f, fortlaufende ebene Welle plus 
einer einlaufenden Kugelwelle. Damit lauten nach (21), wenn man das 
O (n?//?) weglaBt, die fiir den (e, m)-ProzeB zu verwendenden Elektronen- 
wellenfunktionen fiir den Anfangs- und Endzustand: 


P(r) = Nett Sy 4 1g. 7, VF, (—imy, 13 1(hyr — fx) (fy) 
l 27 f (22) 
vy (v) = Nye * ut (f,){1 — 9 Peg ot: V,,\ Sia EF, (—tmg, 150 (kor + fr). 


Bei Verwendung dieser Funktionen lautet das gesuchte Verhaltnis 
R/* fiir den punktférmigen Kern mit (18) und (19): 


2 ioe 
Ro*(Ey,W) =a w+ [a2 Si Dialed roe (23) 
1 M=-—-—L 


Dabei ist (s. Anhang 1, Anhang 2.2.): 
My = [PA e- Ady + Ci) {t+ Shy, ax 


Wee ae Hines Aw, ar 


® Darwin, C.G.: Pro. Roy. Soc./Londi, Ser) A118, 654 (1928). 

10 BENDEL, W.L., J. McELHINNEY, u. R.A. TOBIN: Physeeveve lide 29 7 
(1958). ne 

11 SoMMERFELD, A.: Atombau und Spektrallinien, Bd. 2, Sh 257 tl SOR, 
4* 
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und dQ = & (f,, f,) der Raumwinkel zwischen f, und f,. Der Faktor 1) 
vor der Summe iiber die Spins S, kommt von der Mittelung iiber df 
beiden Ausgangsrichtungen des véllig unpolarisiert einfallenden Elelf 
tronenstrahls und S, erstreckt sich nur auf diejenigen Endzustande m4 
positiver Energie E>0. Da die Y auf f normiert sind, muB @,,, dy 
Dichte der Elektronenendzustande in R’” stehen. 

Fiir den endlichen ausgedehnten Kern mu zu den Matrixelemer 
ten M, in (23) noch die vom Kernradius R abhangige GréBe @(L, 
addiert werden. Sie l4Bt sich leicht aus den #.,(W) und @,, entnehmer 


Fir den £1-Ubergang lautet sie: 
ars} 


ars} 


A cs 
. ke fe , d Diy (Wr, ) 
| Fes dt, Be (Wr,) vi Jive "1z tet, W —4 are 2 yi dt, 
l é 


ome ed 
foe dy Ay (Ww Yn) yt ‘dtx 
0 


A R tn * r 
| ese iE = Kf ee ad: Pi (W % ) 
> iJ v3 Ip bop ae (Wry) Yr Jv. {e Wall =a Ae re} \2 . V4 ate 
Oo = 0 


Hierbei sind jedoch diejenigen Glieder, die von dem anomalen magneti 
schen Moment herriihren, jeweils zu %,," As und ieee addiert zu denker 
(s. (13)). Der Querstrich unter dem A$" bzw. B¢: soll anzeigen, daB di 
Kernmatrixelemente bereits ausreduziert sind. Fiir jedes L, 7 ist 
lina o(E ai ==0; 
R—-0 


Dieser Grenziibergang zum punktformigen Kern ist natiirlich nur dan 
sinnvoll, wenn o(L, t) <M, gilt. In §4 wird der EinfluB® des endliche 
ausgedehnten Kerns fiir den E 1-Ubergang abgeschatzt. 


§ 3. Bornsche Naherung und Coulomb-Korrektur 
fiir den E1- und M1-Ubergang 


Beim Ubergang zur Bornschen Naherung, d.h. Z-+0, werden die 
Eigenfunktionen (22) gewéhnliche ebene Wellen: 


Wee Uli (Es ae ee ah (26) 


Man erhalt dann fiir die Matrixelemente fiir den E4- und MW 1-Ubergang 
in Bornscher Naherung mit (24) und Anhang 2 (5): 


Ma = 20S ep pn {wt (ty) che ve ty) — (w(t) (2) (che) 


Mrragn. = 743. ea apy {oe Che) (XH) (4))}. 
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Fig. 1. Spektrum Ree in Bornscher Naherung (ausgezogene Kurve) und das durch Coulomb-Korrektur, 
Abschirmung und EinfluB des endlich ausgedehnten Kerns (fiir Cu§$) korrigierte Spektrum RF ! (gestrichelt) 
als Funktion von E, (W ist Parameter) fiir E 1-Ubergange (elektrisch Dipol) 


Ey MeV 


Fig. 2. Spektrum Ieee in Bornscher Naherung (ausgezogene Kurve) und das (fiir Cu§%) korrigierte Spek- 
trum R¥1 (gestrichelt) fiir M1-Ubergange (magnetisch Dipol) einschlieBlich aller bei Fig. 1 angefiihrten 
Korrekturen als Funktion von F£, (W ist Parameter) 


Os aaa a 


“96 7 72 7B He 4S 
W MeV 


Fig. 3. Spektren REY M1 in Bornscher Naherung und die (fiir Cu$) korrigierten Spektren R#1,¥1 als 
Funktion von W (£, ist Parameter) 
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Dabei ist 


dQ =2nsindd?d. 


K =|8| =|{— | = +B — 2h h, cos ! a | 


Mit (23) und (27) erhalt man nach Ausfiihrung der Spinsummation un¢ | 
Winkelintegration fiir den £1-Ubergang in Bornscher Naherung: 


1 ate FE+ ER), E.Esthh—m | (9) 
hy 2k? E, Ey — hy ky — me? 


Ren (Ey, W) a ke = 


(s. Fig. 1 und 3). Fir den M1-Ubergang in Bornscher Naherung ergibt 


sich: 
E? 4+ E2—2m? Ee E,E, + kk, — m?* ) 


= (30 
2k E, E, — hk, — m? J ) 


Rew (Ey fs Re - % y {* 
(s. Fig. 2 und 3). 


Wir geben nun die Matrixelemente fiir E 1- und M1-Ubergange nach; 
(24), (22) und Anhang 2 und 4 an. Man erhalt: 


Ziad 

2 : 2 (w* (fy) o& Vz, 0 - Cir # (Ey) 
QZ, 1Py oy oe 
a oe (w* (a) a - Vp, 0 - Chr @(E)) 


— Pro (ws (ta -y,0 +a, he w(f))| Ta + 


+ 1 27% BBs (u(t) Va, 8-Va,& ch we(l)) Lab + 


ae sn (et u(E)) @ (Chr ®) Ty + (w* (f,) « (6) x 
. i Re a(cir Ve, x,) + 0 (Cm &) ee ‘ea 
a ee 5 (ue (be la: V,, u(t) (tev) Ws 


= ib (w*(E.) Vi, (t)) (che Vs) W+ (31) 
+ 2G (E) aa leh Pa, a) (w(te) #())] fg + 
+(— 1B ae W (chr - Vs) (u* (Ea) o¢ Vi, (6) + 


2 


+ Pe (w(t) & Va, (ty) (Chr Vs) + 
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ake an = W (u*(£) a: V,., u(f,)) (Cir -Vs) — 
a . (w*(E3) o - Vi, %(1)) (Chr Vs) + 
ale ae W (u* (Ea) ow ° Vi, 0% “Vi, ¢(f1)) (chr: Vs)| ly 


a [= By ae8 (w*(E, a: V,,(f)) (cir Vs) + 


2 1 
+ Et 2m (welt) Va, (ty) (r- Ms) — 
SSCL A Toe, eer nee ss 
< iP a W (uF lta) ot Ma, a Ya, (t)) (che Vs) — 
— SPLPs (u(t) a Wo, Vo, (th) (Che Vs)| Ls + 
a Zi T 
+ “Bibs 27% (w(t) dW, Va, (t)) (Ch Va) Fo} 
und 
Moragn. = N,N, V5, {(ettea: (ch x Vs) (fy) x 
x iWw(t.+ — j= a i,| me 
— 1B (uw (te) of Vy, 06 a (CX x Vs) (f)) X 
= DY hee = 2K 
x iW aaa Teh 2a aah 
+ 1B (w* (ta) at,» (Chex Vo) w()) x 
x iW (is + = Tele ai a 
> * 


Fiir Z 0 (das ist n> 0) ergeben sich die Matrixelemente fiir die Bornsche 


Naherung. 
Dabei ist: 
1,= [Fey dt hes ae AO 
A=—tW; Flt,7) Sees (final) ,F, (initial) (33) 


—Ayr 


i,= [ Gt.) 22 dt; G(v,7) = lime" F (final) 1 (initial) 
Y s—>0 


R@=t-—h; q=R—-S. 
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I, wurde bereits von A. NorpsIEcK? zur Theorie der Bremsstrahlu) | 
(s. 6) angegeben. Es lautet: 


—Ay 


; Ge e ik = 25 Ny AX is yt do —4 (Ma) | 
l= | Fae ee x | 


4) 0 
oly (1-40, — tio; 1.2) 
mit 
ty =F (gta); y=bh-gt+tank —% i} 
6g = hy he + 6: fe — Bos Bo = fe — 1 Aq he GH 
G=R=—S) R=h—Le hae SV 
= Mole Po? yal 08) ee 
Xo (vy + do) E, E, — kik, cos — m? ’ Fs 
Pe eer er sc ac 2) em cd 3 Me aye 


Gy(ee One oa EE, — hy ky cosé —m?’ 
Nach Anhang 5 rechnen wir in M,, nur mit 


Z|? = We Poe ere [oF (1 + 1M, —tMg; 13 2), (3 


welches allein wesentlich zum Wirkungsquerschnitt beitragt. Es gil 
in Bornscher Naherung lim [a= 1604/(ke— Ws)2 


Fur =0° ist y= 4,2 O und damnit. / = 4 and 


[Z,/? =_— ~ E27. (35 
Man erhalt damit (KS) 
RF = oR oe ( 27 Ny Jenn, 
BN boo ertme 4 (3 


Das ist aber die erste Korrektur zur Bornschen Naherung infolge de 
Coulombschen Wechselwirkung der Elektronen mit dem Kern (s. An 
hang 6). Sie liefert eine Abnahme von R§x fiir Cu$ von 14%. 

Da im folgenden die Theorie so formuliert wird, daB man fiir z= 
die Bornsche Naherung und die Coulomb-Korrektur erster Ordnung unc 
fir z>0 die héheren Korrekturen erhalt, wird die ,/,-Funktion auf 
gespalten : 


of (4 +t, —in, 1; 2) 
= of (in, —in,1; 2) —inz.F (1 +10, 1—10, 232) (37 
=V(z) —1nzW(z) =F (a, b,c; z) 
in eine Funktion V(z) mit absoluter Konvergenz bei z=1 und ein 


Funktion W(z) mit Konvergenz auf dem ganzen Einheitskreis mit Aus 
nahme von z= 1, da dort logarithmisch divergent. In V(z) ist (a +b —< 


12 NorDsIEcK, A.: Phys. Rev. 93, 785 (1954). 
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<0, in W(z) aber (a+6—c) =0 (s. Anhang 7)'®. AuBerdem haben wir 
Mm ~N,=N gesetzt, was bei den hier in Frage kommenden Energien 
wegen f,~f,*<1 keinen merklichen Fehler bringt (Fehlergr6Benord- 
nung 1/e?). Die gesamte ,/,-Funktion aus V(z) und W(z) gebildet in 
(37) konvergiert fiir n, ~, sehr langsam bei z =1. Damit hat man mit 
(29), (31) und (35): 


Ae? a V2(z) 4+ 2222 W2(z Bis 
a RES ( 2 aa ) = Ron Rx, (38) 


wobel REL das noch nicht tiber dQ integrierte £41-Spektrum darstellt. 
Fir z=0 folgt daraus Gl. (36), da 
Nd C 
P(A) Nte 0. (39) 
Aus (38) gewinnt man: 


ara on cay — shh 
2k2 A 


pay! {V7(4 — y) +n? — 9)? W211 — y)} 


1, = f dy{V2(1—y) +2 (1 —y)? W214 — y)} (40) 


i= [ Sv y) +n? (4 — y)? W2(1 — y)} 


— E, E, — kk, — m® : 
1 E,E,+ hk, —m’ 


A =2(E (Eo — hike — 4): 


Da fiir den (e, m)-ProzeB stets E>>m ist, setzen wir in den folgenden 
Rechnungen y,<1 voraus. Dafiir gilt nach BETHE-MAXIMON®: 


VV Ne Sig) tee (4) ) {In VA ce + 0(y, In y,) 


ant > (v? + 22) 


mit 


und ebenso (s. Anhang 7) : 
V(iA—%) =V(A) [1 +2? y, {in y, +1 + ef] +0(y, In yy) 


i fue 0 ' La vt 2) [+ 1)? + 3 
Ferner gilt nach?*: 
Pg nt W2 = (2VW) + 22 W?- (2 —1) (42) 
Wg az 


13 MAGNUS-OBERHETTINGER: Funktionen der Mathematischen Physik, 2. Aufl. 
Berlin-G6éttingen-Heidelberg: Springer-Verlag 1948. 
14 WHITTAKER-WATSON: Mod. Analysis, Bd. 4. 
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und mit 

ah q 
[ ZV W)de=(1—y,)V1—9,)W—%) = (4) et aad 
0 = —V? (1) Inyy—V2(A)cg4-V(A)yO Gul ys) = = 


erhalt man aus (40) 


: 7 3 WwW 4 at 152 2m? A 
R?* = Rey + r wer) a aaa ac - Gee Isx} 
1 
<i 2 
lie =—V7(1) co +V(1) 0(y, In y,) +n? [ we1—y) a edy 
Vi 


hem favtrr Oe Pa) ey ee 


lax = f 2 (VU) o(yH, a8...) Eot(d —y) A —y) 
V1 
O(yn?, y?n4,...) =2n2yIlny + 2n* y(e, +1) +24 (yin y)? 
+ y? n4 (cy +1)? + 2n*(c, +1) y2Iny+--- 


und nach naherungsweiser Berechnung der J, schlieBlich: 


Ret Sa oy t = ELLE 1 Eiko + haha — m?) 
W 2k? E, E, — kk, — m?f 
Sul, hia Be 2 ook 
ac 4 a Ww \ 2k? Co tn {— 5 (ing) 


==) (ly), )? ico = 3p) = Ing, [co +641 (4 —9)] + 

+ 69, (1 — 69) +365 yy — 205 + 5c —}]+ 
W? m? 52 8 2a: 

at ‘2h3(E,E, — hyk, — m2) | Same oh (1 ry n®) 55 


11 1 2) , (2,2.—4,4, — m?) 
9 Col 4 


NX (44) 


“fh 
x [dn y,)2 — yi(t +n?) By ee 2coh a 
Vy 


+Iny, {2¢5 2(c +1) +29, (4 n® [ey+2]—co) += (1-409) + 
1 
2 2 
WaMu: oT 


Ge ce 
[00 )tatanfemt— 
= REx ae Ree: 
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wobei R&t <0 giiltig in E,, Ey =1 MeV, da m, en, =n gesetzt wurde und 
wobei alle Glieder, die mindestens wie y? oder y? In y, und noch kleiner 
wegen y,< 1 und alle nachfolgenden mit 74, ® etc. weggelassen wurden. 
Der damit begangene Fehler im korrigierten Spektrum fiir den (e, ”)- 
ProzeB an Cugg liegt unter 0,2% (fiir E15 MeV, W 12,2 MeV ist 
yy! = 0,022; yp?" = 10-8). Fiir Cu$§ ergab sich fiir einen mittleren Energie- 
verlust von W = 12,2 MeV, 


: 08 sj 
E55 E,<15 MeV eine Abnahme 
der Bornschen Naherung infolge a | = esl 
der Coulomb-Korrektur von etwa | 2a, 

° A . é 60 
14,3%. Fir die numerischen gg 5 35 
Rechnungen wurde benutzt: 70 

53 6 QS 025 
Bo = 0,104; cot} — — 4,950; 60 
2 — i 
Neugs = 4,5-10°?. Roe — : 5010716 
¢9 Wurde bereits von BETHE- ae 
MAXIMON ® berechnet. eel 
: 023 === Den a= fs 
Fiir den Energiebereich G2 | 304% 
20 
Boe 2, 17 MeV; 14 5W 315 Mev 
or 10-001 
aBt sich fiir den (e, ~)-ProzeB an (ss ae 
Su8? die Gl "WAZ Z 
[Us die Gl. (44) zu oe jy 
10 15 20 may 30 
ee EE ae € 
7 eh Ka (45) Fig. 4. Die Abszisse links zeigt |m| und |], diejenige 
aM El rechts |”|* und |n?6?|. Die Ordinate gibt die kinetische 
Rie SN Dowlore Energie E in Einheiten von m an 
1 


vereinfachen; das ist etwa 194 Abnahme von OR Dies erreicht man durch eine 
tir den oben angefiihrten Energiebereich geeigneter Entwicklung von ,F, in (35) 
s. Anhang 7): 


S(t 40, — 1,545 2) 4 — 14, y +in,Iny —ny Ny y In y — (46) 


— NN, y? + FN, y?Iny..., 
Yamit wird nach (35) und (46) wegen y<1 und 2, =”,=n 


2 

7, |/2#= Wa e?™" 64 _ 2n2y + n? (In y)?}, (46a) 
vobei Glieder wie n*y2In y, n2y?, nyt, nty3 In y, mty*In y und noch kleinere in 
46a) vernachlassigt worden sind. Daraus folgt mit (23) die Gl. (45). Fir diesen 
nergiebereich liefert bereits der Normierungsfaktor N in (22) und der aus |Z,|? 
s.(35a)) entstammende Faktor exp(2m,) die Coulomb-Korrektur. Fur den M1- 
Jbergang ergab sich in diesem Bereich dasselbe Resultat: 


M1 4 
RMT — OREN (47) 


s. Fig. 2 und 3). 
Fir alle E, im Energiebereich 0,5 E,<S1 MeV darf man nicht mehr 7, © nN, 
etzen, denn es strebt n,—— co mit B—0 (s. Fig. 4, von Horton und PHIBBS; 
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Anhang 6). Dienumerische Berechnung fiir diese Energien E, ergab fiir Ey = 0,5 | 
ein Rox = 0. Die Kurve beginnt bei E, 20,5 MeV mit derselben Steigung wie f | 
und geht an der Stelle E, = 1 MeV in die mit (44) und (47) berechnete tiber (s. q | 
== 3}))o | 
§ 4. Korrektur infolge der Abschirmung. 
Einflu& des endlichen ausgedehnten Kerns 
Die auf den Target geschossenen Elektronen werden je nach it 
Energie £, und ihrem StoBparameter a nicht nur das reine Coulom 
Feld des Atomkerns vorfinden, sondern ein durch die Hiillenelektror} 
des Kerns abgeschirmtes Coulomb-Potential. Ist Z die Kernladungsz< 
und F(qg) der Atomformfaktor’, dann wirkt auf das Elektron nur ng 
ein effektives Z’ mit 


Z’=(Z—F(g))<Z mit Fg) =fo(r)e'dr. (4 


Nimmt man fiir @(v) (Dichte der Atomelektronen im Abstand 7 vd 
Kern) ,eine Fermi-Verteilung an und benutzt das Thomas-Fermi-Mod¢ 
was fiir schwere Kerne recht gut gilt, so kann man schreiben 


F(q) =2F(q/Z*), (48 
wobei a)/Z* angenahert der Radius eines Fermi-Atoms ist und 4 
Atomformfaktor fiir ein einzelnes Elektron. 
Zuerst soll abgeschatzt werden, wann die Abschirmung eine Ro 
spielt. Es ist €¢~1, wenn gw 1/R mit R=a,/Z! ist, dh. gyZ#/a, = 
und mit a) =1/ma wird dann 


I<, =Zt/a, = maZ?, (4 


wenn sich die Abschirmung bemerkbar macht. Dann ist Z’<Z. Z’ = 
das ist Z = F heiBt vollkommene Abschirmung, also Bornsche Naherun 
Andererseits wird q zum Minimum q,,;,, wenn die Impulse des Elektro1 
vor und nach der Emission eines Teilchens dieselbe Richtung wie d: 
Teilchen haben, also 
mW 

Ymin = 94 =h, = Meg gs (49. 
6, ist der minimalste Impulsbetrag, den das Atom aufnehmen kan 
Das 6,, das auf das Atom iibertragen wird, sinkt mit wachsender Energ 
und fallendem Energieverlust (das ist aber der Ubergang zur Bornsche 
Naherung) und wird kleiner als «,, wenn 


ExEy Sm _ 

W 20 Z8 
gilt. Das ist aber die Bedingung dafiir, daB sich die Abschirmung b 
merkbar macht. Dann gilt aber auch naherungsweise die Bornscl 


(49) 


15 BETHE, H.A., u. W. HEITLER: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 146, 83 (193: 
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Naherung und die Coulomb-Korrektur fallt nicht mehr ins Gewicht. 
Diejenigen Korrekturen, die von der Abschirmung durch die Elektronen- 
hiille und von der Coulombschen Wechselwirkung mit dem Kern her- 
ruhren, sind nahezu voneinander unabhangig. Ist die eine von ihnen 
bedeutend, so ist es die andere nicht mehr. Man erhilt zur Coulomb- 
Korrektur infolge der Abschirmung 


RAK & 2 nt{2 4 [(n y,)?—2 (In y,—1)]-+ 2cy y, (In Ue ere 
+ (In yy)?+ 2 (e+ 1) In yy + (e+ 1)? 9) +2 (+1) 94 (In yy—1)} 


(50) 


als Korrektur, wenn man (37) benutzt und in (40) die Integrale Me 2,3 Von 
0 bis y, erstreckt und die Bornsche Naherung R§y abzieht. Fiir £, =E.>m 
und # > 0° ist y =0, das ist aber totale Notary Es ergeben sich 
fiir Cu$} etwa 18% Korrektur zur Coulomb-Korrektur infolge der 
Abschirmung in dem zu Gl. (45) angegebenen Energiebereich. Die 
Abschirmung vergréBert R§X-+ REE um 2% -(REL> 0). 

Sehr einfach erhalt man zu den Gln. (45) und (47) in dem dort angegebenen 
Energiebereich die Abschirmung, indem man das 6 neu berechnet. Fiir kleine 


E=q/4nZ) gilt nach Beruel® G (&) ~ 1 — 1608. Mit n= —Z’a = —Za (1 Ff (é)) 
gewinnt man 6(&). Es ergibt sich fiir Cu§3 in dem angegebenen Energiebereich 
oh. gg © 0, 88 (Scugg = = 0,86), d.h. die Abschirmung korrigiert das Spektrum um 2% 


Beim £1- und M1- Ubergang. 


Eine Abschatzung fiir den endlichen ausgedehnten Kern wird nur 
fiir den E 1-Ubergang angegeben (s. 17). Wir gehen aus von @ (1, el.) nach 
(25) und nehmen nach B. STECcH? an, daB yf, yp” in ihrer 7,-Abhangig- 
keit konstant sind. Ferner ist fiir W = E, —E,~14 MeV = 23,2 - 10 Serg 
und fir R=R,-A’=4,77 - 107% cm (R, =1,2-10 cm) stets WR<1 
(fiir Cu$3); dann kann man die spharische Bessel- und Hankel-Funktion 
angendhert in ihrer asymptotischen Darstellung fiir kleine Argumente 
benutzen. Man erhalt: 


. Y Wie) ¢ 
o(1,el.) ~- fv Cie r,| i Li ides, (51) 


Dann ist mit (23) und (51): 


te 
DE 2 E. 1 TEL 
| RE1(E,, W) =a tw [aor Si Pn I? or 
7 se (52) 


ie = fot fed Asi it Gy} 1+ bya. 


R 


16 Betue, H.A.: Ann. Phys. 5, 385 (1930). 
17 Daritz, R.H., u. R. YENNIE: Phys. Rev. 105, 5, 1598 (1957). 
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In Bornscher Naherung ergibt sich naherungsweise in dem zu Gl. (| ly 
und (47) angegebenen Energiebereich | 


RE? — REL.0,98; (RY! w RET - 0,97). 


Bei den magnetischen Multipoliibergangen mu man aber wegen cf 
unbekannten Natur der mesonischen Beitrage zu den magnetisch] 
Momenten eine groBe Unsicherheit in Kauf nehmen, was fiir die elek | 
schen Ubergange nach R. G. Sacus und N. AusTERN?$ nicht zutrifft. TL | 
Abschatzung zu R™? ist deshalb zweifelhaft. | 

Man kann sagen, da der EinfluB des endlichen ausgedehnten Ker 
die Bornsche Naherung um <2% herunterdriickt. Bei Benutzung d 
Funktionen (22) lieferte eine Abschatzung eine Korrektur von <44 
Mit diesen Abschatzungen waren die dynamischen Effekte beriicksic! 
tigt. Nun miiBte man noch die Eigenfunktionen als Lésung der Dira) 
Gleichung fiir das Coulomb-Potential eines ausgedehnten Kerns v 
wenden, um das Resultat zu verbessern. Da jedoch eine endliche Ker 
ladungsverteilung nur die s-Welle wesentlich beeinfluBt, diese aber oh 
Wirkung auf unser Ergebnis bleibt, spielt diese Korrektur keine Roll} 


§5. Vergleich mit dem Experiment 


Die vorliegende Theorie wird verglichen mit den Messungen tibe 
(e, n)- und (y, 2)-Prozesse an Cu§§ von Scort et al.) (und die dort zitiert 
Literatur). Weitere Messungen 15, 210,19, 20, 

Da der Kern aus dem gesamten ihm dargebotenen Energiebereic. 
von der Schwellenenergie Es bis zur Anregungsenergie (E,—m) de 
Elektrons sich jedes W heraussieben kann, miBt man im Experimen 
stets [s. (4) und (2)]: 


E,-—m 
af Cain (Ey, W). dW =or pee REE, oy; (W)aW. (53 
Eg 7 
Fiir den (y, ”)-ProzeB gilt: 
E\—m 
n(E;) - Neu (E,, W) of (W) dW (54 
Ss 


(7 (Ej) = Zahl der emittierten Neutronen; Ngy = Bremsstrahlspektrut 
nach BETHE-HEITLER). 


* Anmerkung bet a Korrektur. PENFOLD, A.S. u. E.L. Garwin: Phys. Rei 
115, 2, 420 (1959) (ES Bo (10,78 + 0,03) MeV fiir den (y, 2)-ProzeB). 

18 SACHS, R.G., u: N. AustERN: Phys. Rev. 81, 705 (1951). 

19 BABER, W.C.: Phys. Rev. 111, 6, 1642 (1958). 

20 HinEs, R.L.: Phys. Rev. 105, 5, 1534 (41957). 
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Nach (53) wurde aus dem nach ® gemessenen 6,7 (Ey) [(s. Fig. 5, 
Kurve (4) | das oF (W) mittels des in den Fig.1—3 dargestellten Spektrums 
R#*,™1(E,,W) berechnet [s. Fig. 5, Kurve (3) |]. Es ergibt sich an der Rie- 
senresonanz E,,=17 MeV 


oy (E,) = 84,4 [mb]; le ay an ai @ 
ot} (E,) = 72,5 [md]. eo | 
Das £2-Spektrum wurde pas 
naherungsweise berechnet | | 47 (3) } 
und ergab fiir den E 2-Uber- oo aaa re 
gang ein of, 4, (E,) ~8 [mb]. i 
Zum Vergleich wurden in 
Fig. 5 auch das o,,, fiir ) ie 
£1- und M1-Ubergange in 
Bornscher Naherung ein- 
gezeichnet [Kurven (4)]. Sut ve 
Uber das Bremsstrahl- & 
spektrum nach BETHE- NS 50 
HEITLER ergab sich nach? eS 
aus dem gemessenen 6, ,,(£) ee 
ein o,,,(E,) =80 [mb] |s. Sa ieee 
bie. 5, Kurve (2) |. 
Mischt man 84% F1- 
Strahlung mit 12% M1- 1 
und 4% £2-Strahlung (s. 
ge13)71, so ergibt sich ein 50}—£4 (4) _ : 20 
ay eee (Ee) \te= 80/90), 
wenn man fir £1-M1- |" 
und £ 2-Ubergange die 
Schwellenenergien — gleich- ; 
ect wa Verlauf von a 2 Se Fee St 
6,4 °  (£)  entspricht E, bew Ey =W 


dem von Kurve (2) an Fig. D: Fig. 5. Kurve (1) zeigt das von Scorr et al. gemessene Gen (Ex); 
Direkte (y, n) = Messungen Kurve (2) das mittels des Bremsstrahlspektrums (BETHE- 

I 22 HeitterR) daraus berechnete oy ,; Kurven (3) zeigen das mit- 
von BERMANN und Brown anne 


fs tels der fiir Cuj? korrigierten Spektren [ee et 
an Gils ergaben ein Ge,n(E:) berechnete oy und Kurven (4) zum Vergleich 
dasjenige in Bornscher Naherung 
Oy, n(Ey) © 100 [mo]. 


Der Fehler bei den Messungen von G,,,, nach * wird mit 5% angegeben. 
Das a, ,,(W) nach # ist mit einem Fehler von 15 bis 20% behaftet. Das 
ist etwa auch die FehlergréBenordnung von o,, ,, bei anderen Kernen wie 


21 Brown, K.L., u. R. Witson: Phys. Rev. 93, 443 (1954). 
22 BERMANN, A.I., u. K.L. Brown: Phys. Rev. 96, 83 (1954). 
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Ag!0?7, Ag!09, Tal81, Zn®4 und einige mehr. Nur bei dem ProzeB C! (y, 2) C 


| 
| 
| 


+B" mit Es = (18,707 --0,027) MeV liegt der Fehler von o, ,, bei 10%af * 


Nach (53) geniigt es demnach zur Bestimmung von 6, ,, bzw. o,,,, mittel 
des bekannten R”"(E,, W) nur eine der beiden Gré8en zu messen 


AuBerdem wiirde das Spektrum die Méglichkeit liefern, nach (53) und) 
(54) durch Messung des (e, 2)- und (y, m)-Prozesses an ein und demselbeaf) 


Kern das Bremsstrahlspektrum einer Schleuder zu bestimmen. 


Herrn Professor Dr. J. H.D. Jensen danke ich herzlich fiir die Anregung zuff] 
dieser Arbeit und fiir viele wertvolle Diskussionen. Ebenso danke ich den Herrer | 
Dr. W. MoELLERING (Princeton Univ.) und Dr. G. Kramer fiir viele anregend«#} 
Diskussionen und wertvolle Hinweise. i | 


Anhang 1. Zur Y-Funktion 


Es seien WY, und WY, zwei Lésungen von (20) mit E= E, bzw. E= E,. Dann ge+ 
winnt man aus (20) mit 


2Z0 
A= iW,’ W=E, +E, (tg 
die Beziehung 
- , iA 
pt V2y, —y, V2, + (Ei — E2) (: ar | Yi Y2=0 


und bei Integration tiber den Koordinatenraum und mit Hilfe des Greenschen Satzes 


i ih 
| df, [vt (1 + “| Mahe =I (Bn 18) 
Ay 3 
mit 
dt, 0 Oo 
ley. 183) = a ER Fz i (vt ay Var Vi ag vy?) dog. (4 2h 
A, 
Da nur die Wellenfunktionen im Kontinuum ben6tigt werden, wird die Integration 
uber eine Kugelschale der Dicke A, im f,-Raum eingefiihrt. o  charakterisiert eine 
Kugeloberflache, deren Kugelradius 9 ist. Man findet (s. #8) mit (21) und (14.2): 
27Nn 
he Fe ee = ee 
fi 22>) ee wena 2 ccrey (4533 
und damit aus (1.2): 
ae ih 
af, | dcps(E,,v) 41 + —py,(E,,t) =1, oder 0, (1.4) 


if 
As 


je nachdem, ob Ay das f, enthalt oder nicht. Die Eigenfunktionen (21) bilden dem- | 


nach kein vollstandiges Orthogonalsystem von ungestérten Wellenfunktionen, 
sondern erfiillen die Bedingung (1.4), d.h. die Stérungstheorie mu abgedndert 


werden. Man erhalt nach dem iiblichen Formalismus der zeitabhangigen Storungs- ff 


theorie in erster Naherung 


; a, (t) = Sajtioaa @)e 98 e318 
mit 


Ki id 
Hi= | drut (By x) {1+ bay (E.), 
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wobei S(,) die Summation iiber diskrete und Integration tiber kontinuierliche Zu- 
stande bedeutet. Man kann die gewohnliche Stérungstheorie verwenden, wenn 
man dem Wechselwirkungsoperator H’ bei der Berechnung der Ubergangswahr- 


scheinlichkeit noch den Faktor {1+ ey) hinzufiigt (s. 28). 
- 


Jj 


Anhang 2 


Vereinfachte Darstellung der elektrischen und magnetischen 
Multipole in der konventionellen EFichung 
Die Elektronenmatrixelemente in (18) treten nach einigen einfachen Umfor- 


mungen in der sog. konventionellen Eichung auf (s. 4) und lassen sich mittels 


ca 1 
(( Fav as Yi = aq VE Yim) 
; 


ge SUL WaNE A 


in folgende Form bringen 


=i 1 do \ Ee . 
Atm oe ee Tes {(. | in} (Vi= Sing) 
x W Wrdr 
eA 
D 
ib L 
~el. a(—1)~L Y I 
rm Pini aoe { zae Hor Yim (222) 
Eeu+ 1) 
L : Na ; 
mm (=2) ie (=) Ve . Vr" Yi ar} 
Bim eee ( aK Hor ise aE SE Ai 
eaxan 1) 


Es sind auslaufende Multipole von bestimmter Energie, Paritat und Drehimpuls 
in der konventionellen Eichung (Yj; ¢(t/7) = normierte Kugelflachenfunktion, 
hy = spharische Hankel-Funktion I. Art). 

Nach Morse-Fesupacu”! hat v/ Y; 7, bei der in (9), (10) und (4 1) verwendeten 
Normierung der elektrischen und magnetischen Multipole folgende Darstellung in 
kartesischen Koordinaten: 


aia ele) ee 
aL +1 . 
Y7Yiu = \/ re V(z |M)!(L+|M|)! a y 


me —<es 9\S . M 
(=1)8 TMP (2 + 2) (x + iy) | 
>< = —= a ee 
2; 4-sf(M +s) — M 9s)! 
mit 1/(—c)!=0. P 
Es werden nun folgende Vektoren ¢; (7 =1, 2, 3) eingefiihrt: 


mit (c;,c;) = 6;;, wobei (cj, cj) = Dd) (CF )x (cy)x ist. | 
k 


23 Horton, G.K., u. E. Purpps: Phys. Rev. 96, 1066 (1954). 
24 MorSE-FESHBACH: Methods of Theoretical Physics, Ed. II, S. 1878. New York. 


Z. Physik. Bd. 158 ») 
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Die Vektoren ¢; mit den Komponenten (cj), Operieren in einem 6-dimensionalen 
Vektorraum. 


Damit nehmen die elektrischen und magnetischen Multipole in (2.2) nach einigen 
leichten Umformungen folgende Gestalt an: 


a) Elektrische Dipolstrahlung. L=1. M=1,0, —1 


M 
x ahes Cy iWr iy tliacal \ iwr 1 
@ pup 3 | oe Bel: asm yi Aces ae 
1M” 22% te Y 1M ~ 971 C2 iWr (2.5) 
C3 C3 / (0) | 
b) Elektvische Quadrupolstrahlung. Lb=2. M=2,4, 0, —1,—2 
| 
Wr iWr | 
a 1 \5 as d 1 x V5 = e 
4 = ees : | = v } 
2M 2% Wy * } dy or ) Pom 22 W? dig Ay} y 
mit M 
— 2 ¢ (cet) 2 
Cy (Cg) — C3 (Ct) (2.6) 
> 1 
{A} = | = [2eg (tat) — % (yt) — Ca(Cat)] 9 0 
5) 


PACE s0) — (a(R 8) —1 

= Ratan =2 
mit r= (x, y, 2), wobei {. A ( (c;-V)} bedeutet, daB man in {4} das r weglaBt und jedes 
c; skalar mit dem V-Operator multipliziert. 


¢) Elekirische Oktupolsivahiung. L=3. M=3, 2, 1,0, —1, —2, —3 


/ iF oo / 7 
ey 6 2 fh ec mee aN ~ tote ae 
Aol = (BY | Sais” See ee el) tres eae = @ 
8M 271 Wy * dee yay vA ye ?su= ani wae YW 
mit 
: M 
5} 3 
i Ve q(Gnigy 3 
/ 5 -3 
eos {C3 (Cot) (Cot) — 2¢y (Cyr) (Csr) } 2 
a : 
le {2Cy (Cgt) (Cg) — 4¢3 (€gt) (Cot) ++ 2 Cy (Cy) (Cot) + Cy (Cyr) (c,r)} 1 
{B} = ¢ 3 {2¢y (Cat) (Cyt) + 2cy (Cyr) (cyt) + Cg (¢gt) (cyt) + C3 (Cyt) (cor)} PAG 


\z {2Cy (Cyt) (Cat) — 43 (Cyt) (Cyt) + 2g (Cyt) (cyt) + cy (cet) (cgrt)} | —4 


| = {3 (Cyt) (Cyt) — 2c (cy) (cst) } ss 


<2 Vs Con Cy eer) = 7 


, 
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i? 


= => 
wobei {B (c;-V)} bedeutet, da man in {B} in (2.7) das t weglaBt und jedes c; skalar 
mit dem V-Operator multiplizieren muB. 


d) Magnetische Dipolstrahlung 


a if “| iWy 
= 
Bee ees] eal ay eee 
i a VN Wr’ (2.8) 
C3 / 
e) Magnetische Quadrupolstvahlung 
=o4 ie io ie Bae 2s 
ee 2 ey Ei 5 
aoe 21 W y dv iWe ue (2.9) 


wobei die Differentiationen nach y nur auf f, anzuwenden sind [s. (2.2)]. 


1) Magnetische Oktupolstrahlung 


y dy vdv iWr 


fad 
Se | & ean { ao ai 5 Wr 
oy 5 ({B} x 7— = : : (2.10) 


Wie ersichtlich, erhalt man die elektrischen und magnetischen Quadrupolpotentiale 
aus den entsprechenden Dipolpotentialen jeweils durch Anwendung der Operatoren 


(c;-V)/iW fiir das skalare Potential OF 54 und (c;-r)/W fiir die Vektorpotentiale 


> > 

A en und B7'y, bis auf einen konstanten Faktor. Man erhalt demnach durch fort- 
gesetzte Anwendung dieser Operatoren auf ein Multipolpotential der Ordnung L 
das entsprechende zur Ordnung (L + 1) (s. 7%). 


Anhang 3 


Berechnung von R’*(E,, W) mit den strengen relativistischen 
Coulomb-Eigenfunktionen fiir das kontinuierliche Spektrum 


(Darstellung in Kugelkoordinaten) 


Die stationare Dirac-Gleichung 


Ze 
(Hp — A] w= BY. (3.4) 
o 
in Polarkoordinaten geschrieben, wird in Winkel- und Radialanteil separiert, wenn 
man den 4-kompenentigen Spinor 


at ee ie 
be ae (3.2) 

setzt (s. 2°). 
Dabei ist | 

, jl aby? 

a earpe 

“~=—(j+#)=—(/+1) wenn j=l (3.3) 

e=p eH! wenn j =/—%. 


25 Rose, M.E.: Multipole Fields, S. 33. 
5 * 
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Die Spinoren 7 lauten: 


fects af) (6 — tos Fa) ta (3.4) 


mit 


4 de ea 0 , ‘ 
t= “=| ): van 1—('] und (Wee) oe) One Onis 


wobei iiber alle Spins summiert und alle Winkelkoordinaten integriert wird. 


Die Spinoren Y seien auf die Dichte der Endzustande normiert. Dann fallt 
in R4,7 in (23) das 0p, weg und die Radialfunktionen /, und g, in dieser Normie- 
rung lauten?®: 


E 4 
1F =)" (2kr)’ ETI) y +iaZE/k)|(m 


{ta} ( Toe 

8x (2 k)*I'(2y +1) 
x {ett (y 4 ia ZEfk) (y+ 1t+iaZE/k, 2y +1; 2ikr) Fc. c.} 

mit 


x 


x—iaZmJk (3.5) 


Bal 27 2\e po ; 
ia at a. y 4+ iaZEjR 


a =e?; Z = Kernladungszahl, und 


= T(a % 
si (4, D5 x) = a ialG Sa 
n=0 ’ 


ist die konfluente hypergeometrische Funktion. 
Man erhalt fiir beliebiges L fiir My, und M, mit (24), (2.2) und (3.2) bis (3.5): 


magn. 


1(—1)E (| Yim |x’ w’) LCR; | R,) +(x’ — x) (R,—R,)+ 1 L (R34 ae of 


Mei.= W 
WwL-2 \z Te 4) 


(3.6) 


(—xm|Yrim| x’ uw’) {Rs +R} 


Dabei wurde benutzt: 
aa ee eae Oar : Vrly apyLaie ee 
Faas a ae oes 9 LM] =24 (6 VRE 
Die Radialintegrale R, bis R, lauten: 


Geos £1 
me fancy aor me Presse Jaa 


0 
oo 


- d \L a) NE 
Rk = i foal? ae {(<) ho} dy; Ry, a exeyr+2{( hg} di (387) 
0 


0 
[oe [o.e) 
d \L NE 
R= f tater? (535) ig} dr; Re= f exter rtt2{(—2) ho| dlp. 
0 


ea 0 
6 Rose, M.E.: Phys. Rev. 51, 484 (1937). 
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Fir L =1 lassen sie sich geschlossen darstellen2?. Man erhalt: 


a (m + Ey) (m— E,) oe ree (m—E,) (m+ E,) 7m 
: E,E, cine 2 ELE, fp} 
4 =iw | -H@-2) yo. a. (m — E,) (m — E,) ae 
: EVE, (44++4}' “2 E\E, pee ere 
A. =iw |/m@tE— 2) (ne oe (m + E,) (m — Ey) a 
3 1D IB. (argo) 1185 face aes (3 8) 
; = ae 
ae (m + E,) (m — E,) (m + E,) (m — EB,) 
A,=iW |{/-——__ Os - vas) 
— | PLE, Gig a E,B, ea 
| ce eae oF j= Ey) (m+Fs) aay 
: ELE. {+--+4} ELE. {+--+} 
mit 
Ry =A, —A,; Ry =4,—A,; Ry = A,—Ag; R,=A,—A, 
Dabei ist: 
1 ~ \l-y’ / { \l-y 
aaa gala) (LY 
{€1 €9 €3 &5} WwW io ies = ky Ry 
k Ry \—Y¥ —y+L-1 ; 
x ( iW+—+4 3} T(y’+y—L +41) x 
i 5 
me (N = 2) (Ne) yb y= Le, = My, —My, 2’ +1, 2y+4, x, y) 
&%,2, Fy (y+y’ —L4+1, Shae ye eye oe ibs ZI Sh = Sh, ain 9) 
ég(N, — x’), R(y+y’-L4+1,—n, —M, + 1,2y’+1,2y +1, x, y) 
&4(N, —%) mM Fa(y+y’ —L +1, —m +1, — Mg, 2y’ + 1,27 + 1, x, y)} 
und 
Se 125354 
ae : (3.9) 
(eagles LAN Se eA TONS 
y, =aele?) 2"1PO+iMi 4-3, g_ 1 gy et ia Zmih 
om T(2y +4) 2 y + iaZE/k 
Set 
H=Zaklk; N=Zamlk; n=in-—y; y= (x®—«2Z?)* 
2h. ee & ah 
kt he + Ww’ ki +h,—W 


Seems 
m+nPmPn min 
LE (Cy [th [8 9 oh D) = a -amy 
2(% B, By, 7’, , ¥) spay Yn Yun! 
mit 
I'(a + my) 
Lm T(a) 


=a(a+1)...(a+m—1) 


F, ist die sog. Appelsche Funktion. Wenn | «| +]|y|<1, dann konvergiert die Reihe 
absolut. 


27 ALDER, K., u. A. WINTHER: Dan. Mat. Fys. Medd. 29, 18 (1955). 
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Bei der Berechnung von R/5* tritt die GréBe 


/ 


Mw’, M y (3.10) 
ne 1 i ste} ; oar ae a Taek 
x {2 | Jf 7 EEE +1) fade ery sae: 2g 


Pa pctNe 1 y7T. 
-s | (oe | Vieng |e") |? = GO CAEL; 00) x 


SE eek eacnee <0) 
= ture 0 
(C2 (11 L; 00) ist ein Clebsch-Gordon-Koeffizient) auf, was man mit Hilfe der von 


B. StecH28 angegebenen Dichtematrizen leicht angeben kann. Bevor man die 
Summe iiber M durchfiihrt, findet man: 


\" ee a | a eg ee 
2, lol Meal 1 = ie pera ; 
. (l Bes [ 29 a2 x (3.11) 


: = of eres en jh ee eines S- Sorl 
x be (Y) YP (v) Yim ()e0(2. =e Yeu 3 tu(=2)2¥ (9) Ly YP (y) f 
\"0 \" 0 \ 0 


mit y=(to, 19) (Entfernung der Punkte auf der Einheitskugel). Summiert man 
(3.11) tiber M, so erhalt man nach noch weiteren Umformungen (3.10). Aus dem 
SummationsprozeB iiber die magnetischen Quantenzahlen p, mw’ im Anfangs- und 
Endzustand folgert man die Tatsache, da bei einer Mischung von elektrischen und 
magnetischen Multipolen keine ,,Interferenzterme“ auftreten kénnen, denn es gilt: 


s a Nes Te Cal . 
[ 0) Y? (v) Yim (2) TM’ (=2) dQ dY = 0, 
« 0 0 
fir L+L’ oder M+ M’ 3 12) 
Q 70 Q 70 7 Co * To (ou Teig 
(Se ¥P (1) Sy YP (y)) Yea (5) Yer [37] d2 dQ’ = 0 
* 0 0/ 


fir L+L’ oder M+M’. 


Demnach ist, wenn die auftretende Multipolstrahlung eine Mischung von verschie- 
denen Multipolen, wie z.B. von EL- und ML-Strahlung ist, die einen One bzw. 


Gan von der gleichen GréBenordnung ergeben, das gesuchte Verhaltnis R47: 


Ro = Ogu giro hae bap) 
wobei Omagn. bzw. dg), gleich dem Verhiltnis der elektrischen bzw. magnetischen Ab- 
sorptionswahrscheinlichkeit der betreffenden Multipolstrahlung zur Gesamt- 
absorptionswahrscheinlichkeit sind. Es ergeben sich demnach keine Interferenz- 
terme im totalen Wirkungsquerschnitt, wenn man mit (13) das d oe. 4 (4E, berechnet. 
Interferenzterme gibt es nur in der Winkelverteilung dbr'n (dE, dQ. Ebenso gibt 
es weder bei reiner EL- noch bei reiner ML-Strahlung auf Grund von (3.12) 
Interferenzterme zu verschiedenem L im totalen Wirkungsquerschnitt, sondern 
wieder nur in der Winkelverteilung. Da in dieser Arbeit nur der totale Wirkungs- 


28 Stecu, B.: Dichtematrizen (unver6ffentlicht). 


ry 
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querschnitt betrachtet wird {Winkelverteilungen beim (e, 2)-Proze8 wurden noch 
nicht gemessen], brauchen wir uns um diese Interferenzterme nicht zu kiimmern 


Man erhalt mit (23), (24), (3.6) und (3.7) bis (3.10) fiir den E1- und M1-Uber- 
gang: 


psy We = We a 11’1;00) x 


reac ‘ wearers ail x 


x [ime (1 — (ee! —x))?44+ Rel? (4 + (oe’ — x)? + 
T+ Ry RF (1 — (xe! — x)? + Ry R¥ (1 — (xe’ — x))? + (3.14) 
1 2 4 9 9 > 
ay w2 Ns er |42)? — 4, 4¢— AAT + |45|? 4 |A,|? — A, At A,AZ} + 
1 
Ty (1 — (oe — x) {RE (A, — Ay + Ay— A,)+R, (AT — AS + AS — AD} 


M1 il , 
R™T(E,, W) =— wee Diora 1,00) 
Fa 1 aa 1 | | \ tae at (AS Se 
x {2 ( >) eae 10a) 20s avi} x 3.45) 
x []As|? + |Ag|? + |42|? + |4e|? — 45 (4d + AF — AB) 
— Ag(AE + At — AB) — A, (Ad — AB + 48) — Ag(43 +4 — 49), 


Die Radialintegrale R, bis R, in (3.7) lassen sich bis zu L = 3 direkt berechnen. Fir 
allgemeines L gewinnt man R, bis R,, wenn man folgende Umformung vornimmt: 


n= = fin Sx tl) igh ar 


[oe) 


=r ff E(t) taser} nar. | 


0 


(3.16) 


Dies erreicht man nach (£L—1)-facher partieller Integration. 


Da nach (3.5) 


eh (kn und male Z) Fun=() 2G a) Fen (3.17) 


ist, so erhalt man aus (3.7), (3.16) und (3.17): 


Eady (hyd. tin 7, = 1,23 
und i: ee 
RD == Ey) (h aye elie 2, =! 3,74 515,.65 
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Boe Ay(h) =(—aybabna (1 a | 
ok \k Ok 
Orifid OEaE (3.19) 
By (ey = (aya 2 (2 2 pea | 


[die Differentiation nach k betrifft nur diejenigen k, die in der Kombination (7) 
vorkommen |], und 


CO [o,@) 
(L)  [ feBx' ho ey ce 8x No (iL) [ ticlalo 
WPS f abe reay, WP = | Mi ear, = | Bo ae 
3 (3.20) 
ioe} co 
8x 8x’ ho (Ey } Toe Bont ho , (2) = Gxluiho 
i. af yL—2 21 ie Jo le Ce MEL Se a [ye ae As 


0 0 


Die Berechnung der J‘/) bis 1) verlauft analog wie in (3.8) und man erhalt 


7) (m+ E,) (m— E,) WEN Tes (m — E,) (m + E,) (L) 

= if Unis)? 4a = Ye Lik, ha) 
iF, (+-+7} Ey Go 8 

(L) (m — E,) (m — E,) eee (m + E,) (m+ Ey) 

oN oe ee |e ak 
1%2 {++ +4} 1“2 {++-~} 

1b) — 2 + E,) (m—E,) ka foe je Dine ee 


mit ha = (ky, Ry) nach (3.9). Mit (23), (24), (3.6), (3.7), (3-9), (3.10) und (3.18) 
bis (3.21) erhalt man fiir das gesuchte Verhaltnis zu jeder Multipolordnung L: 


Oy NS ee eee 
4 L(L+1) W2L-3 k, 


x pa {cri 1); 00 x 


RML (E,, W) = x 


(3.22) 
x {2 (i 4 s)i'+5)+ue4+s (1 vy 
12 (i + 5 ae )-10+ 1-1 e+ hx 
x bet + ol? |B) LE) + Ea} 
und 
JBI Bape oa 1 1 E 
R(E,, 7) 4 L(L +1) Wels i, E[eurzsoox 
x {2(7 + 2) (7 + 3) + IL(L + 1) —2(0 +41) —V 4 1)}} x 
x ||{Z — (xe — x)} Ay (h) 1) 4 + (xe — x} Ap hy Te + 
L2 / 
+ ee |Be(A) IS? + HP} { [Br(R) (rg) 4 13%) (3.23) 


Jb, 
ze a (Bre) (1$) + 13) (4, (8) 1) (L + e’—»)) + ce} fi 


J 
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ie Differentialoperatoren 4; (k) und B,(k) wirken in J(4) und damit in I(Z) nicht 

uf diejenigen k, die in EF, N, Ni ‘ (bis auf das k als Faktor) und (damit 7) ent- 
k? 

alten sind, sondern nur auf diejenigen k in x und y in der Appelschen Funktion Fy). 

ie Differentiation ist so zu verstehen, das erst nach k,, dann nach k, im Sinne 

iner Produktdifferentiation abgeleitet wird. 

Man kann in (3.14), (3.15), (3.22) und (3.23) die Summe iiber x, x’ leicht um- 
yrmen in zwei Summen itiber die Elektronendrehimpulse /, J’ (jeweils eine fiir 
=1+ 1/2, bzw. 7 =1— 1/2). Die Hauptbeitrage von / liegen bei Iy © a /A, wobei ay 
twa der Atomradius und 22% die DeBroglie-Wellenlange des Elektrons ist. Es 
t Tax ao/A & 1376, so daB fiir 


E, 2100MeV /= 27400 (entspricht der Bremsstrahlung) 
= 10MeV /= 2740 (entspricht dem (e, 2)-Prozef) 
1= 1MeV /J= = 274 (entspricht der Coulomb-Anregung) 


ird. Man hat demnach fiir den (e, m)-ProzeB etwa 10? Matrixelemente zu be- 
echnen. Da aber die kleinen /-Werte im (e, 2)-Wirkungsquerschnitt keine Rolle 
dielen (s. §2), so braucht man nur die groBen /-Werte zu betrachten und kann 


ngenahert setzen: }} +ffdidi’. Dieser Ubergang entspricht jedoch einer klas- 
Lee 

schen Ndherung. Man erhalt damit fiir den £1-Ubergang in (3.14) 560, fiir den 

14-Ubergang in (3.15) 320 Integrale vom Typ 


T=ffdldav {a(l,V, L) [F,(1, UV, L, hy, he, W)12}. 


's wurde in dieser Naherung die numerische Berechnung von R£! und R™! ver- 
acht im Energiebereich E> SF,<21 MeV, 115W<19 MeV fir den (e, m)- und 
», n)-ProzeB an Cu83. Es ergab sich fiir den E1-Ubergang aus dem gemessenen 
Scie und dem nach (3.14) berechneten £1-Spektrum an der Riesenresonanz 
. 17 MeV ein oF ney) = 70 [mb] [vgl. Fig. 5, Kurve (2)]. Der hiermit zu klein 
thaltene o,, ,, ist eine Folge der naherungsweise erfolgten numerischen Berechnung 
es E1-Spektrums. AuSerdem wurden die Abschirmung und der Einflu8 des 
ndlichen ausgedehnten Kerns nicht beriicksichtigt. Das hiermit erhaltene Resultat 
ntspricht etwa dem der Bornschen Naherung fiir den £1-Ubergang [s. Fig. 5, 
‘urven (4)]. Fir kleine Energien und damit kleine /-Werte (z.B. bei Coulomb- 
mregung und Paarerzeugung) lassen sich die gewonnenen Formeln einfacher 
umerisch auswerten. 


Anhang 4 
Umformung von Integralen in My, und Monagn, in (31), (32) 


Bei der Berechnung von Me), bzw. Mmagn. in (31) und (32) wurden folgende 
mformungen vorgenommen: 


eiWr eiWr 


Rate [Fara fe) alehy Pauw) fF t69 
= ave P 
i (o%, « aa 
+i (ch, wm [ Fen rt, 


snn die ,A-Funktionen in F (r, 7) hangen von f und r wie (ky — fr) ab und daher 


dt+ 


KV,=— = V,. Das V;, baw. Vz, x, in My, Mmagn. Wirkt nur auf das& in, F, und 


cht mehr auf dasjenige in exp. (i@r). (+) hoi Vig, F (UO) bedeutet, da8 man 
yerst nach k, (oberes Vorzeichen ++) und dann nach , (unteres Vorzeichen ,,—“‘) 


74 RuDOLF RODENBERG: 


nach der Produktregel differenzieren mul. 


; , we i , de? eiWr 
Salta itary [Fon i dt =i(cy, * Vs) | G(r, v7) (iWr — 1) - =—azr 


Z 
: . —ist 
r= lim i Vee f 
> 
s—>0 


VY, wirkt demnach nur auf q in exp. (7qr) in G(r, 7). 


Anhang 5. Abschatzung der I, (u.2 2) gegentiber J, 
Man erhalt aus J, alle héheren J,,, indem man iiber A) integriert: 


co co 
1 ae Aon «las hots lle tae aces (5 


4g 


Ny —tn 

Mit der Aufspaltung y= erm (2 +a) : ( al "i x 
(27t/X%) oF, (1 +in,, —ing; 1; 2) gewinnt man durch fortlaufende partielle li 
gration eine Potenzreihenentwicklung nach v. Diese Glieder sind klein gegenti 
dem ersten und wir lassen sie deshalb weg. Man braucht daher bei Gewinnung a 
hoheren J,,(@= 2) nur tiber (22/9) »F, zu integrieren. Nun wird aber auf J, in | 
und (32) noch V; bzw. V, angewandt; da aber V;, A ~n ,F,, wird n?|J,|? um min 
stens n? bzw. (1 — Ny aes kleiner, d.h. fiir E,210 MeV ist stets |V;, I,|?’<|J 
7, und alle héheren a divergieren am Nulipuntee FaBt man alle 7, mit w22 
My und magn ZUSammen, entwickelt die ,F,-Funktion nach Kugelfunktionen, 
findet man, daf§ einschlieBlich aller vor den J, stehenden Faktoren stets g 
| Faktor ,|>|Faktor J,+ --- Faktor J,|; auf Grund der Auswahlregeln fiir 
und M1-Ubergange fallen in den I,, die Divergenzen fiir r=0 weg. Der Feh 
den man dabei begeht, indem man alle hoheren J, ab J, weglaBt, ist einmal von 
GréBenordnung n?/e?, also fiir £,210 MeV, e= 20, Neuss = 4,5 - 10-2 etwa 105 
und n/e, das ist ein Fehler von etwa 1%. Der maximale Fehler, den man an RE} 
geht, wenn man an Stelle der strengen Eigenfunktionen die Betheschen Funktio: 
(22) benutzt und nur J, in Mj, mitnimmt, ist insgesamt von der GréRenordm 
1 bis 2%, und zwar negativ. 


2 — 92%m <1) 1 


Anhang 6. Giltigkeitsgrenzen der Bornschen Naherung 


Wann ist die Bornsche Naherung giiltig? Bornsche Naherung hei&t Z- 
d.h. man hat keine Coulombsche Wechselwirkung der Elektronen mit dem Ke 
Es st 


Ze Vs 1 E || 2 | 20 | 200 
N= — —- = — —_— —______ mit «=—; — |\— | 
p 137 / { m a | 
| -) = 115) 4 002 | 1,00002 


d.h. wir kénnen #~1 setzen fiir die fiir den (e, 2)-ProzeB in Frage kommen 
Energien. Dann ist n= — Za; NCuss = — 0,22; mpp,, = — 0,598. Fig. 4 von Hor: 
und Puisps*® zeigt die Z- und Energieabhangigkeit von |m| und |2B|. Wie 
in §3 sieht, gehen die Korrekturen in |/,|? mit n?, n4, n§ etc., d.h. beim (e, x)-Pro 
an Cu§? wiirde man in der Bornschen N&aherung am |J,|? einen Fehler von etwa 
machen, wenn man bereits in der Entwicklung der ,F,-Funktion das Glied mi 
weglassen wiirde. Man kann sagen, daB die osneche Naherung gilt fiir £E, =1 M 
Z=6, denn dann ist || 0,05 und der Fehler an |J,|? liegt unter 0,3%. 
Z>6 macht sich die Coulomb-Korrektur bemerkbar. 
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Anhang 7. Darstellung von V(Z) in der Umgebung von z=1 


Zur ,Ff\-Funktion 
vaenen V(z) = .F, @n, —7in, 1; 2) 
Spout 


--ioo 


compe SS, ee * Puin+s)P(—in+s)P(—s) 
T(t) aby (0H; dite) sae | a S : 


—— —z)%ds. 
J P(t+s) oe 

— 100 

Nach dem Barnesschen Lemma und mit 


: 1 “ 
ay (atin) D1 —in) 


ait nach einigen Umformungen: 


sinhan 


LIM sa 


TH 


4-100 


V(1) 


—100 


- sae f Pn ten (— OM (Ae 1) (2) at 


Wir setzen t=a-+& und suchen das Residuum des Integranden bei t=a. 

<oeffizient von 1/& lautet: 

P(in + a)I(—in + a) Gi aes 
I? (1 + a) isle Se 


o I’ (1 +a) : Pn a) I’ (in + a) \\ 
| 4 hie r(1 La) | Ata) ee ee I(in + a) }f- 


Der 


Jamit wird 


mien) (40) ae y T(in ao pierre 
a=0 


x {= + 2a AEG 


In (4 — 2) (= sd es: £2) 
Tiyeeayy si ae [(—in+a) (in +a) ]f- 
ndem wir nun wegen z= 1 nur bis a=1 entwickeln, erhalt man: 
I'Gin+1)P(— in+1) 
fi z) X 
oe) =") I'(in) F (—in) 1 (2) c ) 
x{—1+2y(2) —In (4 —2) —(p(1—im) + y(t 4 1) — s * sl 
erner ist re 
apart 2) = L2)=4) y=} 
I'(in) ['(—in) il 
cy = y(t—in) + y(itin) — 2y(2) 
ind damit endgiltig: 


V(z) = V(1) (4 + m2(4 — 2) {In(4 — z) + 1 +e})] + O(yiny) 


lo, @) 
n? — (vy + 1) 
= = | a” 
* ee oe bie ee Di (vy + 2) [(v + 1)? + ?] 
1 ~ z 
enn WG) = = y= y + De — mit 


y = 0,5772157. 
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Zur 2F\-Funktion 
oF, (a, b,c; 2) hat folgende Eigenschaften™: 
Fir 
1>Re(a+b—c)=20O Konvergenz auf dem ganzen Einheitskreis (EK) mit A 
nahme von z= 1. 


Re(a+b—c)<0 Absolute Konvergenz auf dem ganzen EK einschlieBlich z= 
Re(a+b—c) 21 Divergenz auf dem EK. 
(a+b6—c)=(n,—m) iSO. Fir ny =n,=n wird ,F in z=1 divergent. 

Wenn c— (a+ b)20, + von ganzer Zahl, (a—b) += von ganzer Zahl, c> 
ganz, dann gilt!3.14; 

I'(c — a) I'(c — b) Ia) I(b) oF (a, 8, c; 2) 
== 17 (a) 1(0) Ti(6) (Gab) SE (G0) dle nll ee) 
+I (c) P'(c—a)I'(c —b) P(a+b—c)(1 —2e-4-> x 


la (C—= 00 = 0,6= B= Ose Aig l= 2): 


Mit 
of (1 in, —tN,, 132), ny Ye == 021 — 2 9, 


6 — (4-0) —4 (vn, —%) 20, == ganze Zahl, 


I («)=1/% fiir <1 gewinnt man die Entwicklung (46). Diese gilt nicht mehr 
V(z) und W(z) allein. 


Zeitschrift fiir Physik 158, 77—84 (1960) 


Aus dem Physikalischen Institut der Universitat GieBen 


Beitrage zur Exoelektronenemission 
von Kristallen und Metallen* 


Von 
A. VOGEL 
Mit 7 Figuren im Text 


(Eingegangen am 26. Oktober 1959) 


Decay of postelectron-emission (exoelectron-emission) during the first few micro- 
seconds after the end of excitation and the total number of postelectrons emitted 
ire measured. 

tlectron-bombarded CaSO,/Mn shows saturation effects, and the layer depth 
fficient for emission of postelectrons and secondary electrons is discussed. Fatigue 
»f secondary-electron-emission occurs in the case of Ag-Mn and Cu-Be. Glowcurves 
»f postelectron-emission of these alloys, of MgO, BeO, and the oxides of Zn, Cu(I), 
Su (II), Fe(II), Fe(III) are compared. 


Die vorliegende Arbeit soll zur Nachelektronenemission einige Bei- 
rage hefern und Zusammenhange zwischen ihr, der Photo- und Sekun- 
larelektronenemission aufzeigen. 


1. Messung des kurzen Abklingens der Exoelektronenemission 

Bislang wurde die Abklingung der Exoelektronenemission friihestens 
ron einem Zeitpunkt einige Sekunden nach Beendigung der Anregung 
ib gemessen. Um das Abklingen der Exoelektronenemission in den 
rsten Mikrosekunden beobachten zu konnen, wurde die folgende Appa- 
atur benutzt: 

Die Messung erfolgte im Vakuum mit einem 17-stufigen Sekundar- 
lektronenvervielfacher (SEV) der ETH Ziirich, dessen Cu-Be-Dynoden 
veitgehend unempfindlich gegen Lufteinwirkung sind. 2cm vor der 
‘okussierungselektrode befand sich, durch einen Schliff drehbar ange- 
rdnet, die Probenhalterung. Sie war durch einen Kupferstab warme- 
sitend mit einem Kiihlfinger verbunden und besa} im Inneren eine Heiz- 
yicklung, mit deren Hilfe die Probe von —150° C bis auf etwa + 400° C 
eitlinear aufgeheizt werden konnte. Unter der Probenhalterung befand 
ich eine Kiihlfalle, die verhindern sollte, daB sich beim Aufheizen even- 
uell verdampfte Stoffe auf den Dynoden niederschlagen. Seitliche 
tutzen dienten zur Anregung mit Elektronen und zur Beobachtung der 
uumineszenz mit einem Photomultiplier. Als Elektronenkanone diente 
in Kathodenstrahlsystem mit Wolframfaden. Der Wehnelt-Zylinder 


* Auszug aus D 26. 
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wurde durch Impulse zwischen 1 psec und 1 sec getastet. H 
zweiter kurzer Ausléseimpuls, gegentiber dem ersten durch eine V4 
zogerungsleitung (1 usec bis 41sec kontinuierlich) zeitlich verschié 
bar, wurde iiber einen Hochspannungskondensator zum Triggern a 
den Oszillographen gegeben. Die Schaltung der MeBanordnung zei 
Fig. 1. | 

Hier interessiert lediglich der Verlauf der Elektronenemission na 
der Anregung. Da es nicht méglich war, den SEV fiir die Dauer d 
Anregungsimpulse zu sperren, wurde die wahrend der Anregu 
auftretende Sekundarele 
tronenemission mitgeme 
sen. Dies bedeutet ei 
besondere Schwierigke: 
denn die Sekundarelektr 
nenemission ist mehre 
GroBenordnungen stark 
als die Nachemission. B 
einem  Arbeitswidersta1 
von 1 kQ und einer Stror 
starke der anregenden Ele 
tronenimpulse von § : 1€ 
Amp erreichte die Stror 
dichte an der Anode d 
Multipliers wahrend der ¢ 
Fig. 1. Schaltung der Anordnung zur Messung kurzer Ab- kundarelektronenemissi 
klingzeiten der Elektronennachemission. E Elektronenkanone, ‘ 

P Probenhalterung, O Oszillograph, G Impulsgenerator den fiir Impulsbetrieb Mm 

ximal zulassigen Wert. L 
Abklingzeiten betrugen nur einige usec, so daB auBer dem Abklingve 
gang lediglich die abfallende Flanke des Impulses abgebildet werd 
konnte. Mit der negativen Flanke selbst konnte nicht getriggert werde 
Deshalb wurde der Impuls fiir den Wehnelt-Zylinder mit der Vé« 
zogerungsleitung so weit gegentiber dem Ausléseimpuls verschoben, d: 
auf dem Oszillographen die abfallende Flanke der Sekundarelektrone 
emission sichtbar war. 

Mit der beschriebenen Anordnung gelang es, bei einer Reihe v 
Substanzen den Vorgang des kurzen Abklingens der Elektronennac 
emission aufzunehmen. Fiir CaSO,/Mn wurde eine Halbwertszeit v: 
12 psec, fiir CaSiO, eine solche von etwa 10 usec gefunden. 

Uberraschenderweise ist erst bei Impulslangen grdBer als 10 ms 
das Abklingen der Nachemission meBbar, hingegen betragen die Hal 
wertszeiten der Nachelektronenemission nur einige Mikrosekunden wu: 
sind innerhalb der MeSgenauigkeit von der Impulsliange unabhang 
Die Intensitat des Abklingens steigt mit der Dauer des Anregung 
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npulses. Das 1aBt sich nur dadurch erklaren, daB sich entweder der 
cristall aufladt oder durch den BeschuB zusitzliche flache Haftstellen 
eschaffen werden. 

In diesem Zusammenhang seien Messungen von GRIBOVAL! erwahnt, 
yonach bei mit Lichtimpulsen bestrahlten Cs-Sb-Photokathoden eine 
hotoelektronennachemission (trainage) auftritt, deren Abklingzeit in 
er GréBenordnung der von uns gemessenen liegt. Das legt die Vermu- 
ung nahe, daB es sich bei dieser Erscheinung ebenfalls um eine verz6- 
erte Elektronenemission aus flachen Haftstellen handelt. 


2. Zahl der nach Beendigung der Anregung 
insgesamt emittierten Elektronen 


Zur Ermittlung der Zahl der in den ersten Mikrosekunden nach der 
tregung emittierten Elektronen wurde die Apparatur durch Messung 
es auf eine Folie mit bekanntem Sekundaremissionsfaktor auftreffenden 
lektronenstromes und des SE-Faktors der einzelnen Stufen des SEV 
ad damit dessen Gesamtverstarkung geeicht. Damit konnte dann aus 
en Kurven der Nachemission die Zahl der in der ersten Mikrosekunde 
2x Nachemission vom jeweiligen Kristall emittierten Elektronen in Ab- 
ingigkeit von der Zahl der anregenden Elektronen errechnet werden. 
> ergab sich, daB bei Anregung mit 10" Elektronen pro Impuls auf eine 
(ache von 10 mm? in der ersten Mikrosekunde bei NaCl/Ag, CaSO,/Mn 
hd CaSiO, 10? Elektronen emittiert werden. Extrapoliert man die hier 
smessenen Werte der Nachelektronenemission in den ersten Mikro- 
‘kunden nach der Anregung bis zu den Werten der Abklingung Sekun- 
mn und Minuten nach der Anregung, wie sie von GOURGE? gemessen 
urden, so kommt man auf die richtige GréBenordnung. Man kann 
traus die Gesamtzahl der nach der Anregung emittierten Elektronen 
iB. fiir CaSO,/Mn zu etwa 108 abschatzen. 


| Sattigungserscheinungen der Exoelektronenemission an CaSO,/Mn 


' GourGE?2 fand an CaSO,/Mn bei Réntgenbestrahlung mit wachsender 
‘tensitat eine wesentlich schnellere Sattigung der Nachelektronen- 
uission als der Lumineszenz. Ahnliche Ergebnisse erhielt KRAMER? 
i Korund. Bei Anregung durch Elektronen (1 kV) fand SEEGER*:? bei 
‘rmanium und Wolfram auch fiir wachsende Bewegungsenergie Satti- 
ing der Anregung in Ubereinstimmung mit Messungen von TAnaka® an 


11 GripovaL, P.: Acta electronica 1, 47 (1956). 

|2 Gourct, G., u. W. HANnLeE: Acta phys. Austriaca 10, 427 (1957). 
3 Kramer, J.: Z. Physik 129, 34 (1951). 

4 Srgecer, K.: Z. Physik 149, 453 (1953). 

5 Srecer, K.: Z. Physik 141, 221 (1955). 

}6 Tanaka, M.: Proc. Phys.-Math. Soc. Japan 22, 899 (1940). 
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Metallen. Die Sattigung der Nachemission mit wachsender Anregu1 
intensitat oder steigender Zahl der anregenden Elektronen tritt bei v 
stindiger Besetzung der im Kristall vorhandenen Haftstellen ein. D 
entsprechend kénnen derartige Sattigungswerte als MaB fiir die vorl: 
denen Elektronenhaftstellen gelten. 

Sattigung in Abhdngigkeit von der Bewegungsenergie der anregen 
Elektronen. Sattigungserscheinungen an sedimentiertem CaSO, 
wurden durch Aufnahme von Glow-Kurven in der Weise gemessen, | 
jeweils das Lumineszenzmaximum bei 100°C und das entspreche 


20 30 40 50 keV 
Elektronen 
mm? 
Fig. 2. Héhe des Glow-Maximums der Lumineszenz (L) Fig. 3. Exoelektronenemission (£) und [| 
und des entsprechenden Maximums der Elektronen- neszenz (L) von CaSO,/Mn in Abhangi 
emission (E) von CaSO,/Mn in Abhangigkeit von der von der Zah] der auf eine Flache von 1 
Bewegungsenergie der Elektronen auftreffenden Elektronen 


Maximum der Elektronenemission beobachtet wurden. In Fig. 2 ist 
Intensitat im beobachteten Maximum der Elektronenemission und 
Lumineszenz gegen die BeschuBspannung aufgetragen. Jeder angegeb 
MeBpunkt ist ein aus einer Reihe von Glow-Kurven gemittelter W 
Wahrend bei den oben erwahnten Messungen von SEEGER und TAN. 
Sattigung bei Energien von etwa 500 eV eintrat, stieg hier die Elektror 
emission bis zu Anregungsenergien von 5 keV an; dariiber hinaus wv 
keine Zunahme der Intensitat, allerdings auch keine merkliche Abnal 
gemessen. Oberhalb einer Energie von 25 keV tritt auch bei der Lumi: 
zenz eine Sattigung ein, die jedoch auf Selbstabsorption des Leucht 
in der polykristallinen Schicht der Probe zuriickzufiihren sein dii 
(punktierte Kurve). Ein NaCl/Ag-Einkristall zeigt jedenfalls k 
Sattigung bei derselben Elektronenenergie. 

Aus den Untersuchungen der Abhangigkeit der Elektronenemis: 
von der BeschluBspannung kann man entnehmen, da8 bei der p 
kristallinen CaSO,/Mn-Probe die fiir die Nachelektronenemission w 
same Schichtdicke etwa 5 - 108 A betragt. SEEGER‘: fand fiir W und 
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4 bis 2-102 A, H. MULLER? bei Anregung mit Réntgenstrahlen fiir 
Kupferoxydschichten eine optimale Schichtdicke von 104A. Von der- 
selben GréBenordnung sind die wirksamen Schichtdicken fiir die Se- 
kundaremission. Aus dem Whiddingtonschen Gesetz lassen sich fiir 
Metalle Reichweiten der Primarelektronen fiir maximale Sekundar- 
emission von im Mittel 100A errechnen. Auf Grund viel geringerer 
Absorption in Verbindungen wie KCl finden Knott u. Mitarb.® dort 
entsprechend gréBere Eindringtiefen. 

Sdttigung in Abhangigkeit von der Zahl der anregenden Elektronen. 
Die Abhangigkeit der Elektronenemission und Lumineszenz von der Zahl 
der anregenden Elektronen zeigt Fig. 3. (Auch hierin sind als Ordinaten 
die Maxima der Glow-Kurven aufgetragen.) Die Beschu8spannung betrug 
3,5 kV. Die Kurve ist wohl so zu interpretieren, daB bei einer Anregung 
von 10/#Elektronen/mm? die an der Oberflache und dicht darunter (Ein- 
dringtiefe etwa 1000 A) sitzenden, fiir die Elektronenemission verant- 
wortlichen Haftstellen aufgefiillt werden kénnen. 

Versuche mit Anregung durch Ionen verschiedener Massen sind noch 
nicht abgeschlossen. 


4. Zusammenhange zwischen Sekund4relektronen- 
und Exoelektronenemission 


- Zasammenhange zwischen Sekundarelektronenemission und Exo- 
slektronenemission wurden schon von einigen Autoren beobachtet. 
Tanaka® und SEEGER‘:® finden, daB die maximale Erregbarkeit der 
Exoelektronenemission bei einer BeschuBspannung liegt, bei der auch 
Jas Maximum der Sekundaremission auftritt. Diese Ubereinstimmung 
wurde von SEEGER so interpretiert, daB ein — wenn auch geringer — 
Teil der langsamen Sekundarelektronen in Haftstellen hangenbleibt und 
verzogert emittiert wird. Bei héherer Spannung dringen die Primar- 
blektronen so tief ein, daB weniger Sekundarelektronen die Oberflache 
srreichen und dann auch die an der Oberflache liegenden Haftstellen 
weniger besetzt werden. 

In diesem Zusammenhang interessiert die Evmtidung von SE- und 
hotoschichten nach Belichtung oder BeschuB. An Cs-Sb-Schichten hat 
Miyake? Untersuchungen der Ermiidung nach Elektronenbombarde- 
nent durchgefiihrt. Dabei zeigte die spektrale Empfindlichkeit der 
Photoelektvonenemission beschossener Proben kleine Buckel bei 610, 570, 
30 und 490 my. und kiirzeren Wellenlangen, so daB man geneigt ist, 
lie Bildung von Farbzentren fiir die Ermiidungserscheinungen verant- 
vortlich zu machen. Die Ermiidung von (K)-KH-K-Kathoden, die bei 


‘oa Murer, H.: Acta phys. Austriaca 10, 474 (1957). 


8 Kno.t, M., O. HACHENBERG u. J. RANDMER: Z. Physik 122, 137 (1944). 
9 Miyake, K.: J. Phys. Soc. Japan 10, 164 (1955). 
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83° K mit Licht bestrahlt worden waren, verschwand nach Messungen von 
SUHRMANN! nach Erwirmung auf Zimmertemperatur. Wahrend der Er- 
warmung wurde ein deutliches Maximum des Dunkelstromes beobachtet. 

Wir interessierten uns fiir die Zusammenhange zwischen der Er- 
muidung der Sekundérelektronen- und der E xoelektronenemission an Ag-Mg 
und Cu-Be. Ag-Mg-Dynodenmaterial wurde zunachst an Luft mecha- 
nisch mit Stahl bearbeitet. Danach erhielt man eine hohe Emission beim 
Aufheizen (Fig. 4, Kurve A), verstandlicherweise keine mehr beim 
zweiten Aufheizen nach der Abkithlung (Fig. 4, Kurve B). Daraufhin 


8 Intensitat 


Fig. 4. Glow-Kurven der Exoelektronenemission von Ag-Mg. A nach mechanischer Bearbeitung ohne An- 
regung, B nach Ausheizen ohne Anregung, C nach Bombardement, D nach mehrmaligem BeschuB8, T Verlauf 
der Temperatur 

wurde die Probe mit einem Elektronenstrom von 1 uA bei 1000 V Be- 
schleunigungsspannung bombardiert und die Sekundarelektronen- 
emission gemessen. Nach einstiindigem BeschuB war die Sekundar- 
emission auf ?/, des urspriinglichen Wertes zuriickgegangen. Daraufhin 
wurde die Probe aufgeheizt. Hierbei wurde eine Nachelektronenemission 
beobachtet (Fig. 4, Kurve C). Nach dem Aufheizen hatte sich der An- 
fangswert der Sekundaremission wieder eingestellt. LieB man bei einem 
zweiten Versuch das Ag-Mg-Blech nach dem Bombardement die gleiche 
Zeitspanne ausruhen, die vorher zum Aufheizen bendtigt wurde, so war 
noch keine Erholung der SE-Abnahme festzustellen. Diese Versuche 
wurden mehrmals wiederholt. Nach mehrmaligem Bombardement ist 
die Nachemission etwas schwacher (Kurve D in Fig. 4). 

Aus dem Auftreten der Buckel in der spektralen Empfindlichkeits- 
kurve der Photoelektronenemission nach einem zur Ermiidung der 
Sekundarelektronenemission fithrenden Bombardement bei den Mes- 
sungen von, M1yAkE und dem Ausheilen der Ermiidung nach dem Aus- 
heizen bei unseren Messungen der Sekundarelektronenemission kann 
folgender Schlu8 gezogen werden: Bei dem BeschuB wurden Haftstellen- 


10 Stmon, H., u. R. SUHRMANN: Der lichtelektrische Effekt, 2° Aufl’) S4ietbis 
114. Berlin-Géttingen-Heidelberg: Springer 1958. 
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niveaus aufgefiillt. Dadurch bildet sich dicht unter der Oberflache eine 
negative Raumladung aus, welche den Austritt eines Teiles der aus 
tieferen Schichten kommenden Elektronen verhindert. Beim Auf- 
heizen der Ag-Mg-Schichten entleeren sich dann diese Traps. 


8 Lntensitat 


L SS ea 

J (min) 

Fig. 5. Glow-Kurven der Exoelektronenemission yon Cu-Be. A nach mechanischer Bearbeitung ohne 
Anregung, B nach Bombardierung mit Elektronen 


Die Cu-Be-Probe zeigt bei ahnlichem Verlauf der Glow-Kurven (Fig. 5) 
keine Ermiidungserscheinung. Méglicherweise ist dazu ein noch langerer 
BeschuB ndtig. 


Lntens/tat 


os S (min) 
Fig. 6. Glow-Kurven der Exoelektronenemission oxydierter Ag-Mg- (Kurve A) und Cu-Be- (Kurve B) 


Legierungen nach Anregung mit Elektronen 


Da fiir den hohen SE-Faktor der in Multiplern verwendeten Ag- 
Mg- und Cu-Be-Schichten das beim Formieren gebildete MgO bzw. BeO 
verantwortlich ist, wurden anschlieBend die vorher im Sauerstoffstrom 
oxydierten Legierungen (Fig. 6) und sedimentierte Schichten der beiden 
Oxyde ausgemessen (Fig. 7). Die geringe Emission der oxydierten 
Schichten ist auf zu groBe Dicke der gebildeten Oxydschicht zuriickzu- 
fiihren. Die beiden Proben unterscheiden sich jetzt insofern, als beim 
Ag-Mg bei etwa 50°C ein kleines Maximum zu erkennen ist (Fig. 6, 
Kurve A). Dasselbe Maximum ist deutlicher bei der Glow-Kurve des 
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sedimentierten MgO (Fig. 7, Kurve A) zu erkennen. Alle diese Glov 
Kurven wurden etwa 15 min nach der Anregung gemessen. Erfolgt 
die Messung méglichst schnell (1 min) nach der Anregung, so trat de 
erste Maximum sehr stark auf (Fig. 7, Kurve B). 

Aus diesen Messungen kénnen iiber die Art und Lage der fiir di 
Sattigungserscheinungen verantwortlichen Fehlstellen noch keine Aus 
sagen gemacht werden. Es ist mdglich, daB sehr flach liegende Haft 
stellen, wie sie in der Glow-Kurve von MgO auftreten, die Ermtidun 
der Ag-Mg-Schichten hervorruft. 


imp, op) | 270 - 
‘sec sh C) sec ( C) 
| } \ 
max. bel » . 
2 3000 Sop 
& 
S 
§ 70 
S 


& 5 (min) 
Fig. 7. Glow-Kurven der Exoelektronenemission von sedimentiertem MgO (Kurven A und B) und Be 
(Kurve C) 


5. Elektronennachemission einiger Metalloxyde 


HIESLMAIR und MULLER" fanden an einer Reihe von Metallen un 
Metalloxyden iibereinstimmende Lage der auftretenden Glow-Maximz 
Da bei den Versuchen an Luft angeregt und in einem Zahlrohr gemesse 
wurde, erschien es interessant, Messungen im Vakuum durchzufiihre1 
Die sedimentierten Oxyde von Zn, Cu (I) und (II), sowie Fe (II) und (ID) 
wurden in der Apparatur mit Elektronen angeregt und Glow-Kurve 
aufgenommen. Nach mehrmaligem Beschu8 wird die Elektronenemi: 
sion geringer. Die Messungen ergaben keine merklichen Unterschied 
in der Lage der Hauptmaxima bei den verschiedenen Oxyden. Es i: 
anzunehmen, daB zumindest ein betrachtlicher Teil des Kurvenverlaufe 
durch eine Schicht zustande kommt, die nichts mit dem Metall zu tu 
hat und bei Erwarmung im Vakuum zum Teil abdampft. 

Herrn Professor Dr. W. HANnLE danke ich herzlich fiir die Anregung zu dies 
Arbeit und standige Férderung durch wertvolle Ratschlage und Diskussionen, di 


Deutschen Forschungsgemeinschaft, sowie dem Verein Deutscher Eisenhiittenleu 


und Herrn Direktor Prarr von der Firma Schunk und Ebe-Giefen fiir die Berei 
stellung von Mitteln. 


4 Hiesitmarr, H., u. H. Mirrer: Z. Physik 152, 642 (1958). 
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The Formation of Molecular Hydrogen through 
Photolysis of Water Vapor in the Presence of Oxygen 


By 
CHARLES A, BARTH* and Hans E. Sugss** 
With 4 Figures in the Text 
(Received October 31, 1959) 


1. A light source was constructed for the investigation of the photolysis of water 
vapor. A xenon discharge arc of a pressure of about 50 mm in a thin wall quartz 
tubing was used. 2. Molecular hydrogen formed from water vapor in the presence 
of other gases was measured by employing tritium as a tracer. A vacuum system 
was constructed, allowing the separation of water vapor from hydrogen to better 
than 10-8 parts, and the counting of tritiated hydrogen in a Geiger counter. All 
measurements were carried out in a semi-quantitative way and it was found that 
the light source and the technique of measuring small amounts of free hydrogen 
by employing a tritium tracer can be used effectively for further studies of the 
reactions involving hydrogen and water. 3. Self-decomposition of tritiated water 
vapor with and without addition of oxygen was measured and was found to be 
negligible under the particular conditions of the experiments over periods of several 
months. 4. The photochemically induced exchange of tritium between tritiated 
water vapor and molecular hydrogen was studied. The quantum yield of 
this exchange was found to be under the conditions of the experiments of 
the order of one and probably slightly larger than one. 5. It was possible to demon- 
strate the formation of free hydrogen from the photolysis of water vapor in the 
presence of oxygen and to measure these amounts as a function of oxygen pressure. 
The steady state concentrations of H, formed from water vapor by irradiation in 
the presence of oxygen under the influence of UV light were found to be smaller 
than expected. 6. Photochemical oxidation of H, by O, under the particular con- 
ditions of the experiments and at pressures of about one millimeter was found to 
have a quantum yield of the order of magnitude of one. 


I. Introduction 


Photolysis of water is undoubtedly the most important photochemi- 
cal reaction occurring in nature. It is the basic reaction governing the 
photosynthesis of plants It is in general assumed that photolysis of 
water vapor in the upper atmosphere led to the formation of free oxygen 
over geologic time!. The free hydrogen formed in this way escaped 


* National Science Foundation Postdoctoral Fellow, 1958—1959, on leave of 
absence from Jet Propulsion Laboratory, California Institute of Technology, 
Pasadena 3, California. 

*x*x On leave from The University of California, La Jolla, California. 

1 See for example, UREy, H.C.: The atmospheres of the planets. In Handbuch 
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from the earth because of its small molecular weight. This view is sup 
ported by the fact that a trace of free molecular hydrogen (abou 
0:5 ppm) is found in air. However, up to now no laboratory experiment 
have been carried out that show that photolysis of water vapor in th 
presence of comparable amounts of molecular oxygen can lead to th 
formation of molecular hydrogen in measurable quantities. The experi 
mental observations described in the following show that these assump 
tions are in agreement with laboratory findings. 

More recently a related reaction, the decomposition of water by 
ionizing radiation, has been studied in great detail, because of its do 
minant role among the causes of radiation poisoning, and because o 
its implications in reactor technology”. Unfortunately our knowledgs 
of the more detailed kinetics of the two related-reactions today is very 
incomplete. Differences in the two reactions are due to the occurrence 
of charged particles in the case of ionizing radiation, and new informatior 
on charged particle reactions could be obtained from a comparisor 
of the two reactions if more complete experimental data were available 


The first step in the photochemical reaction 
H,O +hy =H-+OH 


is followed by many possible secondary reactions such as: 


H+H+M=H,+M H +0; =OH +0, 
OH + OH = H,O +0 H+0,+M=HO,+M 
O+0+M=0,4+M HO,+0=0H+0, 
OH +OH+M=H,0,+M HO,+H=H,0+0 
O+0,+M=0,+M OH +0=H+0, 
H+OH=0O+H, H+OH+M=H,0+M 


The reaction products H,, O,, H,O,, and O; have also been founc 
in the decomposition of H,O by ionizing radiation, though yield anc 
relative ratio of the products varies widely with experimental conditions 
Measurements by TAyLor* have shown that the effective quantun 
yield for the production of H, by photolysis of H,O is smaller than one 
No experiments had been carried out on photolysis of H,O in the pre 
sence of O,. The use of tritium as a tracer provides a relatively simpl 
and fast method for the measurement of small quantities of H, in th 


2 ALLEN, A.O.: Proc. ist Int. Conf. Peaseful Uses of Atomic Energy 7, 51: 
(1956). — HocHANANDEL, C.J.: Proc. 1st Int. Conf. Peaceful Uses of Atomi 
Energy, 7, 527 (1956). 

3 TayLor, H.A., and M.C. CuEen: The Threshold of Space (M. ZELIKOFF, ed.) 
p. 111. London: Pergamon Press 1957. 
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presence of other gases. The results obtained are not of high precision 
‘because of a difference in the chemical behavior of tritium and hydrogen, 
because the counting of T concentration is subject to various errors, 
and because of fluctuations in the intensity of the light source. The 
experiments carried out so far were intended to prove the feasibility of 
the method and the usefulness of the light source, and to give a series of 
semi-quantitative results. 


II. Experimental procedure 

1. Light Source. Initially, a Dacey-Hodgins lamp‘ was proposed 
to provide the ultraviolet radiation to photodissociate water vapor and 
molecular oxygen. This lamp was supposed to emit the 1470 A resonance 
line of xenon®§. However, spectroscopic examination of the light 
emitted did not show this line. According to GroTH and v. WEYSSEN- 
HOFF, thin wall quartz as used in the lamp does not transmit light of 
this wavelength’. Because of this disagreement in the literature we 

have reinvestigated the transmission characteristics of high-quality, 
ultraviolet-transmitting quartz with a vacuum spectrograph. Quartz 
samples 0-03 mm thick were found not to transmit more than 16°3 of 
the incident 1470 A radiation. The commercially fabricated Dacey- 
Hodgins lamp originally investigated was disassembled. The thickness 
of the quartz inner tube was found to be 0-3mm. A 0-05 mm sample 
of this quartz transmitted less than 107° of the incident radiation at 
1470 A. This meant that this particular Dacey-Hodgins lamp could 
not have transmitted more than 107% of the 1470 A resonance line 
produced in the xenon discharge. 

The requirements for experiments on photodissociation of water 
vapor were fulfilled by the use of a high-pressure xenon arc. According 
to TANAKA et al., the continuous xenon emission spectrum has a maxi- 
mum near 1700A in the vacuum ultraviolet8-!, and high quality 
quartz transmits light of this wavelength. The log of the intensity of 
the xenon emission vs. wavelength has been plotted in Fig. 1 from 
Tanaka’s data. The log of the intensity of the lamp radiation that is 
absorbed by both molecular oxygen and water vapor at partial pressures 
of 2mm Hg is also plotted in Fig. 1 using the relationship, 


I, =Iy(1 —e-*) 


4 Dacey, J.R., and J.W. Hoperns: Canad. J. Res. B 28, 90 (1950). 

5 WiIJNEN, M.H.J., and H. Austin Taytor: J. Chem. Phys. 21, 233 (1953). 
6 ZeLikoFF, M., and L.M. ASCHENBRAND: J. Chem. Phys. 22, 1680 (1954). 
7 Grotu, W., and H.V. WreyssENHOFF: Z. Naturforsch. 11a, 165 (1956). 

8 Tanaka, Y.: J. Opt. Soc. Amer. 45, 710 (1955). 

9 Tanaka, Y., A.S. JuRSA and F.J. LEBrianc: J. Opt. Soc. Amer. 48, 304 


(1958). 
10 WILKINSON, P.G., and Y. Tanaka: J. Opt. Soc. Amer. 45, 344 (1955). 


88 CHARLES A. BARTH and Hans E. SuEss: | 


where J, is the intensity absorbed, J, the lamp intensity, x the equivalent | 
absorption path, and k the absorption coefficient. The values for the | 
absorption coefficients were taken from WATANABE’s work". The|} 
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Fig. 1. Relative number of quanta emitted by xenon lamp and 
absorbed by H,O and O, respectively. Estimated from data given 


by WaTanaBe!!, and TANAKA, et. al.§—10 


pressure of one atmosphere. At this pressure all the radiation emitted 
by the lamp from the quartz cut-off around 1570 A up to about 1800 A 
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Fig. 2. Quantum output of xenon lamp as a function of 


xenon pressure as determined from ozone formation in a one 
atmosphere oxygen stream 


ever, after prolonged operation of the order of hours the light output 
decreased very markedly, so that for most experiments a considerable 
uncertainty exists with respect to the light output of the lamp. This 


1) WATANABE, K.: Advances in Geophysics, Vol. 5 (ed. H.E. LANDSBERG and 
J. VAN MitcHEm). New York: Academic Press Inc. 1958. 


| quanta absorbed by the | 

water vapour occurs at) 
1690 A where the ab- 1 
sorption coefficient is ]} 
445 cm, | 

The quantum output } 
of the lamp at various ]} 
xenon pressures was | 
determined by meas-. 
uring by titration the 
rate of ozone formation 
when molecular oxygen 
flows through the re- 
action chamber at a 


is absorbed by the oxygen. 
In the experiments in which 
one to two mm of water 
vapor were used, the water 
vapor can be assumed to 
have absorbed approximately 
the same number of quanta 
that were absorbed by the 
oxygen at atmospheric pres- 
sure. The number of quanta 
absorbed by oxygen that led 
to the formation of O, are | 
plotted in Fig. 2. For pres- 
sures between 10 and 70 mm 
Hg, the quantum output 
of the lamp varied from 
1-5 x 10° photons/sec to 
20 x 101° photons/sec. How- 
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decrease was caused by the accumulation of impurities in the lamp. High 
light output could be restored by refilling the lamp with clean xenon gas. 

The physical structure of the xenon lamp was of the Dacey-Hodgins 
type; however, because of the greater heat generated in a high-pressure 
lamp, the quartz walls were relatively thick, 0-3 mm, and the nickel 
electrodes were surrounded by a water-cooled jacket. The quartz tube 
which was connected to the rest of the tube by graded seals was 13 mm 
in diameter and 20cm long. The reaction chamber was 80 mm in di- 
ameter and 25 cm long. After some ten minutes of operation the reaction 
chamber assumed an estimated temperature of about 100° C. 

2. Apparatus. One milliliter of tritiated water containing 4 curies 
of tritium equal to 10!%dpm was obtained from HARWELL. With all 
the necessary precautions taken this water was transferred to a twin 
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Fig. 3. Schematics of vacuum system for measurement of tritiated hydrogen formed by photolysis 


vessel connected to a vacuum line that allowed repeated destillation 
for removal of dissolved gases formed by self-decomposition caused by 
tritium betas. For each run the reaction chamber of the lamp of about 
1060 ml volume was filled with tritiated water vapor of a pressure of 
1 to 2mm through stopcocks 2, 3, and 4, and additional gases added 
(see Fig. 3). Reaction products were tapped off after illumination by 
utilizing the volume between stopcocks 1, 4, and 5 of about 150 ml. 
Gases were passed through a liquid-nitrogen-cooled spiral trap and ab- 
sorbed in a liquid-nitrogen-cooled charcoal trap through stopcock 6. 
A measured amount of H, from the storage bulb was then admitted as 
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a carrier and also absorbed in the charcoal. From there the gases were) 
distilled into the second charcoal trap by allowing the first one to warm | 
up to 0° C and cooling the second with liquid oxygen. For safety reasons) 
this trap was surrounded with a brass can. 

Meanwhile the counter was filled with a mixture of argon-ethylene 
(80% to 20%), following the procedure described by S. KAUFMAN and) 
W.F. Lissy!. The disadvantage of this procedure is that, because of | 
the noticable pressure of ethylene at liquid nitrogen temperature, all 
traps had to be warmed up before pumping whenever a good vacuum | 
was necessary. A semi-automatic Toepler pump was used to pump the. 
hydrogen from the cooled charcoal into the counter while all other gases | 
remain absorbed. Recycling of the counting gas was necessary to insure | 
complete mixing. The amounts of the gases added to the counter were | 
measured and a factor was calculated giving the fraction of hydrogen 
in the reaction vessel that was transferred into the sensitive volume of 
the counter. The counter was made of stainless steel with a 1-5-inch 
lead shielding around it. It had a sensitive volume of about 14 ml. 
A Model 186 Nuclear Chicago Ampli-Count scaler was used for counting. 
The counter background was about 80 cpm. 

It turned out that special precautions had to be taken in order to 
avoid contamination with traces of vapor of tritiated water. Since one 
filling for each experiment contained about 10!°dpm of T disintegra- 
tions, it was necessary to prevent 10° parts of this from entering the 
counter. A partial pressure of 10-°> mm of tritiated water increased the 
background by more than 100 cpm. The gases had to be passed through 
the traps very slowly and a special trap was installed after stopcock 14 
for the purpose of preventing vapor from diffusing back while the counter 
was evacuated. Occasional increases of the counter background to 
several hundred cpm made it necessary to remove traces of tritiated 
water vapor absorbed in the counter by allowing the counter to stand 
overnight with a filling of alcohol vapor. 


III. Experimental results 


1. Self-Decomposition of Tritiated Water Vapor. The decomposition 
of water in the liquid and gaseous phase through ionizing radiation has 
been studied by several investigators?. The so-called G-factor, i.e., the 
number of H, atoms formed per 100 eV of absorbed radiation energy 
was found to be between one and ten. Qualitatively, the decomposition | 
through ionizing radiation leads to the same reaction products as 
photolysis, though the mechanism of secondary reactions must be 
assumed to be different because of the occurrence of charged particles. 
The average f-energy of tritium decay is 5 keV and has an average 

12 KAUFMAN, S., and W.F. Lissy: Phys. Rev. 93, 1337 (1954). 
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range of approximately 1 mg per cm?. This is 1. cm of H,O vapor at 
STP. In the experiment two glass bulbs of 500 ml (1 and 2) were filled 
with the vapor of tritiated water of a T concentration of 4 curies per 
milliliter (according to Harwell specifications) at a pressure of 0-9 mm 
Hg. 75 mm H, was added to the one vessel and 30 mm O, to the other. 
Hence in each bulb about 5 x 10° dpm of tritium occurred. The glass 
bulbs had a radius of about 4 cm and the average range of the tritium 
B's in 0-9 mm of water vapor was about 10 meters. Therefore an average 
decay energy of 25 eV was absorbed per disintegration by the water 
vapor, or somewhat less if the range of the B’s was reduced by the O, 
to less than 4cm. The other part of the 8 energy was absorbed by the 
wall and by O, or H, respectively. The bulbs were allowed to stand for 
98 days (from 8 February until 18 May 1959) equal to 1-5 x10 min., 
so that a total of 7 x10 disintegrations occurred in each vessel. There- 
after the activity present in molecular hydrogen was measured in both 
vessels with the following results *: 


Vessel 1 Vessel 2 
LESTUBTOY=? See a eas au 0-9 mm H,O*, 75mm H, 0-9 mm H,O*, 30 mm O, 
MoOtallsdipxy 92. tree. 5 x 10° Sse sO 
Measured dpm in H,. . 5 S< iO? NSS OP 
Corresponding to... 14X10 4mm else, he 2x10->mm, or 
1-7 x 10!© atoms of H* 3:4 x 1014 atoms of H* 
Apparent G-factor . . ~10 ~2 


The result is in good agreement with the expectation. However, 
because of the possibility of effects from the walls and from impurities, 
the only firm conclusion that can be drawn from these results is that 
self-decomposition from tritium f/ radiation is immaterial for all the 
photochemical experiments described below. 


2. Photocatalyzed Isotope Exchange between Hydrogen and Water 
Vapor. The primary reaction 
HO -- ho'= H* + OH 
will undoubtedly be followed by the exchange reaction 
B®) ho HW, 4H 


This reaction has an activation energy of about 5 kcal. At a tempera- 
ture of 100° C the exchange occurs on the average after about 10° colli- 
sions!3, In the presence of H, almost every H* formed will enter an 
H, molecule before it reacts in some other way. The reaction 


H + H¥0 = H* +H,0 


* The asterisk (*) with the chemical symbol denotes tritiated substances. 
13 Gris, K.H.: Ergebn. exakt. Naturw. 15, 44 (1936). — Farkas, A.: Light 
and Heavy Hydrogen. Cambridge: Cambridge University Press 1935. 
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requires an activation energy of the order of 12 kcal and is several | 
orders of magnitude slower}®. Therefore long chains of exchange reactions 
following every primary step cannot be expected. 

A series of experiments with ten individual measurements of the | 
T-activity in the H, were made after illumination of mixtures of HFO 
and H,. As expected, it was found that the light increased the rate of 
the dark reaction (see previous section) by a factor greater than 10°. | 
The partial pressure of HO irradiated was between 1 and 2mm, and | 
hence, from the absorption coefficient given by WATANABE” it follows 
that more than 50% of the light quanta emitted by the lamp between 
1600 A and 1800 A were absorbed by the water vapor. The amount 
of the H, present was varied between 2 and 20 mm Hg. The number 
of H atoms transferred from the tritiated H}O to the H, per light quan- 
tum emitted by the lamp as calibrated by ozone determinations, was 
found to be of the order of one. Because of the uncertainty in the num- 
ber of light quanta actually absorbed by the water vapor only an order 
of magnitude of one for the quantum yield for the isotope exchange can 
be given. The time of illumination varied between 10 and 10,000 sec. 
The precision of the measurements could be greatly improved, but no 
attempt was made in this direction as the results within the limits of 
their error were in agreement with expectation. Three measurements 
were made with argon and nitrogen respectively also present during 
irradiation. No obvious influence of these gases was observed. 


In two separate experiments, carried out with 1-0mm HO and 
16mm Hyg, the effect of oxygen was studied at a pressure of 1-1 mm and 
0-5 mm respectively, and it was found that in both cases the quantum 
yield for the exchange was lowered by a factor of about one-half. Ob- 
viously, this was due to the fact that part of the quanta are absorbed 
by O, and perhaps also that H atoms can react with O, to give HO, 
radicals before an exchange with H, has taken place. (See however the 
paper by L. FarKAs and SACHSSE"*.) 


Example for a typical experiment : 


fa, Olinscham bersrn rane 15mm Hg 
lsbyirolclnehemeisie 5 2 6 5 6 a o € 16mm Hg 
Limecotallhimination ese 15 sec 
Approx. no. of quanta emitted . DSNGO 
dpm observed in counter .. . 3000 
Totaldpmin H,inchamber. . | 1S SCA OF 


The chamber contained 4-0 x10! molecules of H*O in the reaction _ 
chamber showing 7:5 X10° dpm of tritium. A fraction of 210-3 was 


f 


4 Farkas, L., and H. Sacusse: Z. phys. Chem., Abt. B 27, 111 (1934). 
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transferred to the H, by the radiation, i.e., 1-610!” atoms H* were 
transferred by 21017 quanta so that the quantum yield for this parti- 
cular experiment was 0-8. Other experiments gave values for the 
quantum yield somewhat greater than one. 


3. Steady State Concentration of Hydrogen Formed by Photolysis of 
Water Vapor in the Presence of Oxygen. The amount of H, formed by 
photolysis of water vapor in the presence of oxygen found in a few pre- 
liminary experiments was smaller than anticipated. With exposure 


times of the order of an hour an activ- 
ity in the H, was obtained that was 
only slightly above background. As 
mentioned before, the light out- 
put of the lamp changes appreciably 
over longer periods of operation, and 
it was therefore decided that no at- 
tempts should be made to determine 
the quantum yield in the presence 
of oxygen directly, but instead, to 
measure the steady state concentra- 
tion of H, after overnight irradiation. 
It was found that thereafter no no- 
ticable change in the H, concentration 
was caused by further irradiation. 
The results are shown in Fig. 4. The 
experiments were limited to a con- 
stant H,O pressure of 1mm Hg. The 
two points representing the runs 
with the lowest oxygen pressure to 


70" 7mm 0, 


Fig. 4. Steady state concentrations of hydrogen 

resulting from irradiation of H,O vapor at one 

millimeter pressure, as a function of amount 
of O, present 


the left of the figure were obtained by illumination of water vapor 
only, and by assuming that no H,O, or O; had been formed. This assump- 
tion seems to be justified because the yield of these compounds is known to 
decrease with decreasing pressure”, and also to decrease with increasing 
temperature. The two straight lines in Fig. 4 that are drawn through 
the experimental points indicate a H, concentration inversely proportional 
to the O, concentration and to the square of the O, concentration respec- 
tively. They represent the following equations: 

[H.] = 10°° x [02] 

METS en gta Onan 
Chemical symbols in brackets denote partial pressures in millimeters. 
It does not seem unreasonable that at low oxygen pressures the effects 
of the oxygen should be of second order while at higher O, pressures a 


first order dependence should prevail. 
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4. Photochemical oxidation of H, by O,. In his experiments of the | 
photolysis of water vapor TAyLoR?® found a quantum yield of about ] 
0-3 for the formation of H,. In the presence of oxygen this quantum yield 
must be smaller by several orders of magnitude, depending on the rate — 


of the back reaction, viz. the photochemical oxidation of molecular ] 


H,. The rate of photochemical oxidation of H, under the particular | 
experimental conditions was determined in three experiments. For 
these experiments tritiated HY was prepared by allowing H, to exchange 
with H¥O in the reaction chamber by overnight irradiation. In one 
experiment the chamber was then filled with 0-9 mm HS with a tritium 
content corresponding to 810% dpm in the chamber and 2-:0mm of 
O, were added. After 10,000 sec. of irradiation during which an esti- 
mated 101% quanta were absorbed by the O, an activity corresponding 
to 1108 dpm in the Hf} present in the counter was measured. In other 
words, 87% of the Hy originally present had been oxidized. As the 
number of H} molecules originally present was about 3 x 101%, of which 
2-6 X10! had been oxidized, it follows that the quantum yield was of 
the order of one. The other two experiments gave similar though less 
accurate results. 


Conclusions 


The steady state concentration of hydrogen that forms when H,O 
is irradiated by ultraviolet light in the presence of oxygen is the hydro- 
gen concentration at which the rate of formation of H, through photo- 
lysis of H,O vapor equals the rate by which the H, formed is oxidized 
by the O, present under the influence of light. The quantum yield for 
the photolysis of H,O vapor is about 0-3. In the presence of oxygen, 
however, this quantum yield can be expected to be smaller because 
H atoms will tend to form HO, radicals that will lead to the formation. 
of Hy, in rare cases only. The reverse reaction, i.e., the photo-oxidation. 
of H, in mixtures of H, and O, has been studied by Kistiakowsky and 
SMITH’. Further experiments were made by GroTH and HartTEcxk!* 
and more recently by Vo_MAN!’. All these experiments were made with 
flow systems. GROTH and HARTECK found that neither atomic oxygen 
nor atomic hydrogen leads to chain reactions resulting in the com- 
bustion of hydrogen. However, GROTH and HarTEcK!* found that at 
temperatures of more than 100° C ozone will react with H, to give H,O 
and O,. This reaction was not observed at room temperature. Hart- 
ECK'® expects that at lower temperatures free hydrogen will not be 


© KistTrakKowsky, G.B., and M.S. Smiru: J. Amer. Chem. Soc. 57, 835 (1935). 
16 Grotu, W., and P. Harteck: Z, Elektrochem. 44, 621 (1938) 
1” VoitmaNn, D.H.: J. Chem. Phys. 25, 288 (1956). 
18 FIARTECK, P.: J. Chem. Phys. 22, 1746 (1954). 


Formation of Molecular Hydrogen through Photolysis of Water Vapor 95 


oxidized by oxygen at an observable rate under the influence of light. 
HARTECK expected that photolysis of water vapor in the presence of 
oxygen may therefore yield relatively high partial pressures of H, 
although with very small quantum yield, because of the virtual absence 
of a back reaction. It was found by VoLMAN, however, that under the 
conditions of his experiments, relatively rapid oxidation of H, occurred, 
showing quantum yields up to four. This is in agreement with our own 
observations. The small steady state hydrogen concentration obtained 
by irradiation of hydrogen in the presence of oxygen can in part be 
explained by the fact that the back reaction is relatively rapid, and by 
no means negligible. With a back reaction of a quantum yield equal 
to two per light quantum absorbed by oxygen, one finds that the net 
quantum yield for the reaction of formation of H, per light quantum 
absorbed by H,O must be of the order of 1076 or lower. It seems possible 
but not likely that wall reactions contributed to the low quantum yield 
found in the experiments. Further experiments, however, will be 
necessary before a more complete kinetic analysis of the data and a 
discussion of a possible role of wall reactions can be given. The pressure 
dependence of the H, yields will have to be investigated before results 
can be extrapolated in a conclusive way to conditions prevailing in the 
upper atmosphere where photolysis of water vapor can take place and 
where pressures are lower by many orders of magnitude. 
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Aus dem Institut fiir Angewandte Physik der Universitat Hamburg 


Uber den zeitlichen Verlauf der Lichtemission 
einer Gasentladung 


Von 
W. FRANKE 
Mit 19 Figuren im Text 


(Eingegangen am 15. Oktober 1959) 


By means of a photomultiplier the temporal course of the light emission due to 
electron impact is observed in vapours as methane and methylal. It is thus possible 
to observe single avalanches, their successors and the transition to breakdown. 
In methylal the rise time constant of light emission of single avalanches is compared 
with the rise time constant of the electron production measured by the electrical 
method. These rise time constants are found to be equal. By this way a quantum 
efficiency of 3.5 - 10- photons per avalanche electron could be derived in methylal. 
The growing rate of single avalanches of 108 electrons is shown to be decreased by 
space charge. — In methane series of avalanches were investigated: The electron 
drift velocity (v_=bp- E/p; bp =2.3 - 10° Torr cm?/Vsec, E/p: 40 bis 110 V/Torrcm) 
and the average life time of excited states (~7 + 10-9 sec) were measured. In me- 
thane the breakdown is produced by series of avalanches, whereas in methylal with 
its smaller y the rapid increase of light emission without successors indicates a 
breakdown mechanism by streamer formation. 


I. Einleitung 


In der vorliegenden Arbeit wird iiber den zeitlichen Verlauf der 
Lichtemission berichtet, die durch Elektronenlawinen sehr hoher Ver- 
starkung in organischen Dampfen wie Methan und Methylal ausgelést 
wird. Der Nachweis dieser durch Sto8prozesse der driftenden Elektronen 
mit Dampfmolekiilen verursachten Strahlung erfolgt mit Hilfe eines 


Photomultipliers, dessen Ausgangssignal mit einem schnellen Oszillo- | 


graphen beobachtet wird (Fig. 1). Neben dem Vergleich des zeitlichen 


Ablaufes der Photonenemission einer Lawine mit dem Strom ihrer | 


Elektronenkomponente interessiert vor allem, ob der in nachlieferungs- 


armen Dampfen beobachtete Entladungsmechanismus (steiler Strom- | 
anstieg nach bzw. wahrend der Bildung der Primarlawine, ,,Kanal- | 


aufbau‘'!) mit der optischen Methode wiedergefunden wird und wie weit 


diese Vorgange den mit der elektrischen Methode erhaltenen analog sind. | 
Die fiir den Vergleich erforderliche gleichzeitige Untersuchung der | 
Elektronenvermehrung und der Photonenemission wird erreicht, indem 


1 PFavE, J., u. H. RAETHER: Z. Physik 153, 523 (1959). 


Zeitlicher Verlauf der Lichtemission einer Gasentladung Q7 


wir das optische und das elektrische Entladungssignal je einem Oszillo- 
graphen zuftihren und sie synchron triggern. 


Die Entladungsuntersuchungen werden im homogenen Feld einer ebenen Ent- 
ladungsstrecke durchgefiihrt (Einzelheiten s. ®). Die beiden Nickelelektroden 
(3,5cm @, 0,8cm Abstand) sind von einem kugelf6rmigen Glasrezipienten um- 
geben, der mit einer Vakuumanlage in Verbindung steht. (Druckangaben: ++ 0,3 Torr, 
auf 20° C reduziert.) Die von der Entladung emittierte Strahlung gelangt zum Teil 
durch ein Quarzfenster im Rezipienten auf die in 6,5 cm von der Elektrodenmitte 
entfernt befindliche Photokathode des Multipliers (RCA 1 P28). Zur Verbesserung 


——> lptisches 
' Signal 
dk 


—= Flekiisches 
Signal 


Fig. 1. Schematische Anordnung zur Beobachtung der elektrischen und optischen Entladungsvorgange 


des Geometriefaktors ist auf der gegentiberliegenden Rezipientenseite ein Silber- 
spiegel aufgedampft. Eine Kiihlung des Multipliers zur Reduzierung des Dunkel- 
stromes ist nicht erforderlich, da wahrend der Beobachtungszeit nur etwa ein 
Dunkelimpuls ausgelést wird. — Die benutzten stabilisierten Hochspannungs- 
quellen haben eine Konstanz von 10. Die daraus resultierenden Schwankungen 
der mittleren Gasverstarkung (< 3%) bzw. der mittleren Verstarkung des Multipliers 
(0,5%g9) stéren die Beobachtungen nicht. 


II. Zur MeBmethode 
1. Das elektrische Signal 


Der im AuBenkreis flieBende Strom der Elektronenkomponente 7_(¢) 
hangt mit der Anzahl der in der Entladungsstrecke driftenden Elek- 
tronen ”,(t) in folgender Weise zusammen: 


i_() = 2 ne (1) 
(e = Elementarladung, d = Plattenabstand). Dieser Elektronenstrom 
reprasentiert in guter Naherung den Gesamtstrom, da der Ionenanteil 


2 PFAUE, J.: Diplomarbeit Hamburg 1958. — FRaAnKE, W.: Diplomarbeit 
Hamburg 1959. 
Z. Physik. Bd. 158 7 
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fiir Zeiten bis zu einigen Elektronenlaufzeiten T_ =d/v_ vernachlassigt } 
werden kann. Bei hinreichender GréBe des Ableitwiderstandes R er-] 
halten wir zwischen 7_(t) und dem iiber R oszillographierten Spannungs- | 
abfall U(t)* | 

t_(t) = C*U(Y) (2) } 


(C* = wirksame Kapazitat der Entladungsstrecke). Aus (1) und (2) J 
folgt jetzt der Zusammenhang zwischen der Tragerzahl m,(t) und der | 
oszillographierten Spannung U(t) 


Fiir die verwendete Versuchsanordnung ist bei d =0,8 cm die wirksame ] 
Kapazitat C*=69 pF. Die quantitativen Untersuchungen werden in J 
Methylal durchgefiihrt, in dem bei E/p=64,5 V/Torr-cm die Drift- ] 
geschwindigkeit v_ =8,9 - 108 cm/sec betragt®. Somit erhalten wir fiir 
die Konstante in (3) 


C*- 
Od. 


es 3,9-107 + 15 % nsec/mV. 


Durch Bestimmung der Neigung der erhaltenen Spannungsoszillogramme 
k6nnen wir also zu jedem Zeitpunkt die in der Entladungsstrecke vor- 
handene Elektronenzahl ablesen. [Gilt 1, (¢) =e*’-‘, soist derSpannungs- 
hub selbst ein MaB fiir mg: ng(t) =1/e-C*-ad- U(t).] 


2. Das optische Signal 


Werden bis zur ‘Zeit ¢ von der Entladung ,(¢) Photonen emittiert, 
so gelangen g-mp(t) Photonen auf die Photokathode des Multipliers 
(g = Geometriefaktor). Diese lésen ¢-g-mp(t) Photoelektronen aus 
(q = Ausbeute), die im Multiplier auf das V-fache verstarkt die Anode | 
erreichen. Diese V-¢-g-mp(t) Elektronen erzeugen am Multiplier- | 
ausgang einen Spannungsabfall U(t), den wir oszillographisch beobach- 
ten. Bei hinreichend groBem AuBenwiderstand R ist 


Np) =e UE) (4) | 


* Dieser Spannungsabfall bewirkt eine Spannungsabsenkung an der Ent- 
ladungsstrecke. Eine Abschatzung ergibt, daB eine Absenkung der Spannung von 
10-4 erst erreicht wird, wenn innerhalb eines Zeitraumes von etwa RC ungefahr 


20 Lawinen mit je 108 Tragern abgelaufen sind. Dies ist im allgemeinen nicht 
der Fall. 
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(¢ = Elementarladung, C*, = wirksame Anodenkapazitat des Multi- 
pliers). Die Héhe des beobachteten Spannungsimpulses gibt also die 
Gesamtzahl der emittierten Photonen an (integrierende Schaltung). 

Bei der vorliegenden Anordnung haben wir den Geometriefaktor 
fiir die Elektrodenachse zu g =3,2- 10° bestimmt. Zum Elektrodenrand 
hin nimmt er etwas zu. 

Die Ausbeute g (Elektronen pro auftreffendes Photon) berechnen wir 
aus der fiir den Photomultiplier RCA 1 P 28 vom Hersteller bei A =3400A 
und einer mittleren Verstarkung von V =10® angegebenen mittleren 
Empfindlichkeit von 2,26 -104Amp/Watt Lichtleistung und der dem 
Datenblatt entnommenen relativen spektralen Empfindlichkeitsvertei- 
lung fiir ein Spektrum konstanter Energie. Fiir das Maximum der Aus- 
beute bei 2=3700 A ergibt sich g=8,3- 10. Die relative Ausbeute 
ist in Fig. 2 dargestellt. 


Mit C#=19,5 pF und “0 
der benutzten Verstar- fs 
kung V= 2,3 - 10° erhal- F 
ten wir somit fir die % “> 
Konstante in (4) fe 
Cit ew 2,0: 103 mV. Oa 5000 A 
ee ge A 


an , A Fig. 2. Normierte relative Ausbeute Q (Elektronen pro auf- 
Fiir diese Konstante k6n- treffendes Photon) des benutzten Photomultipliers RCA 1 P 28 
nen keine Genauigkeits- 
angaben gemacht werden, da uns zur Abschatzung des Fehlers der 
Quantenausbeute die Unterlagen fehlen. 

Zu den Fehlern der Einzelgr68en konnen wir folgendes sagen: Die Bestimmung 
der Kapazitat ist mit einem Fehler von 2,5% behaftet. Die relative Streuung ogy 
des Verstarkungsfaktors V fiir einzelne Photoelektronen lat sich fiir einen s-stufi- 
gen Multiplier bei Annahme einer Poisson-Verteilung der Sekundarelektronen in 


jeder Stufe abschatzen?: 
a3, = (1 — 1/V)/(V is — 1). 


Da bei konstantem Photonenbeschu8 die Zahl der emittierten Photoelektronen 
nach einer Poisson-Verteilung um den Mittelwert np, streut, folgt fiir die relative 
Streuung o4 der an der Anode des Multipliers eintreffenden Elektronen*: 


o% = (1+ 0%)/npe- 


Da wir spater keine Elektronenlawinen mit einer geringeren Verstarkung als etwa 
3-108 zur quantitativen Auswertung heranziehen wollen und uns derartige 
Lawinen — wie sich zeigen wird — etwa pg = 30 Elektronen an der Photokathode 
liefern, miissen wir bei einem 9-stufigen Multiplier und der eingestellten Verstarkung 
von V =2,3- 10° mit einer Streuung der Ausgangsimpulse von o4 © 20% rechnen. 


3 Morton, G.A., u. J. A. MitcHEL: Nucleonics 4, 16 (1949). 
4 SauTER, F.: Z. Naturforsch. 4a, 682 (1949). 
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III. MeBergebnisse 

1. Photonenemission einzelner Lawinen 

In Fig. 3 ist das in Methylal erhaltene Oszillogramm einer groBen | 
Lawine nach der optischen und der elektrischen Methode gegentiber- | 
gestellt (p = 288 Torr,d =0,8 cm, U = 14,8kV, R-C =10 ®sec, nz 10°): 
Durch halblogarithmische Umzeichnung derartiger Oszillogrammpaare | 
wird deutlich, da8 sowohl Photonenproduktion wie Elektronenzahl | 
exponentiell zunehmen; die Anstiegskonstante t, streut um einen Mittel- | 
wert (Fig. 4). Bei gleichen Lawinen stimmen die nach der optischen und 


200 r1sec 


Fig. 3. Beispiel eines Spannungsoszillogrammpaares einer Elektronenlawine mit etwa 10° Tragern in Methylal 
bei statischer Durchbruchspannung; (£) nach der elektrischen und (P) nach der optischen Methode registriert, 
(p = 288 Torr; d=0,8 cm; U = 14800 V; RC =10 5 sec) 


elektrischen Methode erhaltenen Anstiegszeitkonstanten gut iiberein 
(Fig. 5). Hieraus entnehmen wir, daB die Photonenproduktion iiber den 
gesamten beobachteten Bereich proportional zur Elektronenzahl ver- 
lauft. 

Die Schwankungen der Anstiegszeitkonstanten t, verschiedener 
Lawinen liegen zwischen 3 und 8 nsec* (Fig. 6). Berechnen wir die Zeit- 


konstante t, =1/av_ aus bekannten «-Werten® und v_-Werten?, (« = 
32,5cm+ und v_=8,8- 10% cm/sec bei obigen Versuchsbedingungen) 
so erhalten wir 1/xv_—3,5 nsec. Dieser Wert stimmt recht gut mit dem 


* Fir die Bestimmung dieser Anstiegszeitkonstanten benutzen wir Oszillo- 
gramme, die von einem Oszillographen mit einer eigenen Anstiegszeitkonstanten 
von 2,5 nsec (Anstiegszeit 10 bis 90% t4=7 nsec) aufgezeichnet werden. Eine 
Abschatzung zeigt, da der Einflu8 auf die gemessenen Anstiegszeitkonstanten von 
> 3 nsec sicher kleiner ist als die bei der Ubertragung ins logarithmische Netz 
entstehenden Auswertefehler von etwa -+ 5%. Es wurde daher von einer Korrektur 
abgesehen. 

®> ScHLuMBOuM, H.: Z. angew. Phys. 11, 156 (1959). 
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kleinsten beobachteten t, iiberein. 


etwa um das 1,5fache hoher als 1/av_. 
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Der Mittelwert 7, =5,3 nsec liegt 
Die gleiche Erscheinung wurde 


in Methan beobachtet®:7. Ihre Ursache ist in der Eigenraumladung der 


Lawinen zu sehen. 


00 


felon ert i 


TLSeC 40 
Fig. +. Halblogarithmische Darstellung der nach der 
optischen Methode in Methylal erhaltenen Spannungs- 
oszillogramme von Elektronenlawinen. Parameter: 
Haufigkeit des Auftretens. (Versuchsbedingungen 


siehe Fig. 3) 


TLSeC|_ 


10 


fea 
nsec 75 


Pig. 5. 
ges verschiedener Elektronenlawinen in Methylal. 
ty pnach der elektrischen und typ nach der opti- 
schen Methode registriert. Eingezeichnete Gerade: 
tiP/tiR = 1. (Versuchsbedingungen s, Fig. 3) 


Zeitkonstanten des exponentiellen Anstie- 
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Fig. 6. Haufigkeitsverteilung der in Methylal 
beobachteten Lawinenanstiegszeitkonstanten Ty. 
(Versuchsbedingungen s. Fig. 3) 


Fig: 7. Anzahl der Photonen yp, die bis zum 


Erreichen der maximalen Elektronenzahl »zg von 


verschiedenen Lawinen in Methylal emittiert wur- 


den, Eingezeichnete Gerade: nz p/nzy = 3,5+ 107%. 


(Versuchsbedingungen s. Fig. 3) 


Aus dem Vergleich der nach der optischen und elektrischen Methode 


erhaltenen Oszillogramme laBt sich 


weiterhin die Zahl der Photonen 


bestimmen, die pro Lawinenelektron gebildet werden. Hierzu ent- 
nehmen wir jedem Oszillogrammpaar an der Stelle maximaler Steigung U 


6 FROMMHOLD, L.: Z. Physik 156, 144 (1959). 
7 Frank, G.: Diplomarbeit Hamburg 1959. 
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zur Berechnung der Elektronenzahl , nach (3) und U zur Berechnung } 
der Photonenzahl mp nach (4). Aus dem Vergleich der m,- und p-Paare | 
(Fig. 7) ergibt sich die Quantenausbeute pro Elektron der im Multiplier 
nachweisbaren Quanten einer Lawine in Methylal im Mittel zu ; p/n; p= 
3,5-10°4 (6 = 288 Torr und E/p=64,5 V/Torrcm). Fehlergrenzen| 
kénnen fiir diesen Quotienten durch die Unsicherheit in der Ausbeute) 
des Multipliers leider nicht angegeben werden. — Da bislang keine An- 
haltspunkte fiir den nachweisbaren Wellenlangenbereich der Strahlungs- | 
emission einer Gasentladung in Dampfen vorliegt, haben wir mit dem 
Maximum der relativen Ausbeute, d.h. fiir 2 =3700 A gerechnet (vgl.. 
Fig. 2). Die ermittelte Photonenzahl kann also etwas zu gering sein. 


Fiir einen Vergleich dieser Quantenausbeute stehen uns nur Angaben | 
in Gasen zur Verfiigung: Wir entnehmen friiheren Untersuchungen, in_ 
denen die Bedeutung des Photoeffektes fiir die Nachlieferung festgestellt 
werden sollte’, daB in Wasserstoff die Zahl der Photonen pro Lawinen- 
elektron etwa 1 ist (6 =0,8 und 7,1 Torr, E/f zwischen 150 und 400 V/ 
Torrcm). In Wasserstoff wurde dariiber hinaus festgestellt, daB die 
emittierte Strahlung sehr kurzwellig ist und eine Wellenlange von etwa 
1000 A besitzt8.®. Neuere Versuche unter Verwendung eines Multipliers 
zeigten, daB die Quantenausbeute pro Lawinenelektron in Luft etwa 0,4 
betragt (im Bereich von 40 bis 120 Torr und E£/# von 50 bis 70 V/Torr cm) 
und fiir die Lawinenstrahlung oberhalb 2000 A der Hauptteil zwischen 
3300 und 3600 A liegt?°. 


2. Lawinenketten 


Nehmen wir statt Methylal Methan, das in Verbindung mit einer 
Nickelkathode ein relativ hohes y zeigt, so treten schon bei Lawinen- 
verstarkungen von etwa 107 mit merklicher Wahrscheinlichkeit Nach- 
folger auf. Fig. 8 zeigt Oszillogramme von solchen Lawinenketten. (Die 
Zeitkonstante des MultiplierauBenkreises wurde hierbei von der GréBen- 
ordnung der Zeitkonstanten des Lawinenanstieges t, 2 5 nsec gewahlt; 
differenzierende Schaltung). Der zeitliche Abstand einzelner Lawinen 
ist von der GréBe der Laufzeit der Elektronen T_ =d/v_ durch die Ent- 
ladungsstrecke, was auf eine Nachlieferung durch kathodischen Photo- 
effekt deutet. Die Auswertung der Lawinenabstande erlaubt daher wie 
bei der elektrischen Methode eine Bestimmung der Driftgeschwindigkeit 
der Elektronen in Methan. 


Eine genauere Betrachtung der Ketten zeigt eine Schwankung der 
Impulsabstande, die in erster Linie darauf zuriickzufiihren ist, daB die 


§ Costa, H., u. H. RaETHER: Naturwiss. 36, 593 (1938). — Costa, H.: Z. Physik 
113, 531 (1939). 

® CorrIGAN, S.J.B., u. A. v. ENGEL: Proc. Roy. Soc. Lond. 245, 335 (1958). 

10 LEGLER, W.: Z. Physik 143, 173 (1955) 
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Emission der Photonen nicht erst bei Ankunft der Lawine an der Anode 
(maximale Emission), sondern entsprechend der Tragervermehrung e** 
bereits vorher stattfindet. Fig. 9 zeigt eine beobachtete Verteilung. — 
Die Haufigkeitsverteilung in Abhangigkeit von der Zeit ist mit Be- 
riicksichtigung der mittleren Lebensdauer 1, des durch ElektronenstoB 
angeregten Zustandes be- 
rechnet worden und liefert 
folgendes Ergebnis": 


f(t) = 41/T) e! 
fiir —T <t<0 
(5) 
f(t) =1]t e-" 
fiir (0): 


MOST et 4 Und t= 
T’_/xd die Zeitkonstante der 
exponentiellen Tragerver- 
mehrung ist und der zeitliche 
Nullpunkt im Abstand 7_ 
vor der Auslésung des Pri- 
marelektrons gewahlt wurde. 

Die durch Auswertung 
der Oszillogramme bei ver- 
schiedenen £/p-Werten er- 
haltenen Verteilungen gestat- 
ten bei halblogarithmischer 
Auftragung nach (5) folgende 
drei Aussagen: 


- msec 1000 


a) Aus der Lage des hau- 
figsten Abstandes (Maximum Fig. 8. Oszillogramme von Lawinenketten verschiedener 
: 6 Generationszah] in Methan; nach der optischen Methcde 
der Verteilung) erhalt man aufgenommen. Die Tragerzahl schwankt statistisch; sie be- 
Ah und somit die Drift- tragt bei der kleinsten abgebildeten Lawine etwa 10’, bei der 
x t i s groBten 108. (pb =470 Torr; d=0,8cm; (a) bis (e): U= 
geschwindigkeit v_ =4@/T_ 14750 V; u=0,5;(f): U =14880V; » =0,6; w= (e%4—1)) 
(Fig. 10). Die Elektronen- 
beweglichkeit ergibt sich daraus wegen v_ =bp- E/p zu pb =2,3 - 10° Torr 
cm?/V sec in Ubereinstimmung mit Messungen anderer Autoren®.)’. 
b) Aus dem Abfall der Verteilungen gewinnt man die mittlere 
Lebensdauer des angeregten Zustandes t,. Sie ergab fiir alle Verteilun- 


gen tT, = 7 nsec (unabhangig von E/# im Bereich von 40 bis 110 V/Torr cm). 


11 Lecter, W.: Z. Physik 140, 221 (1955). 
12 KiucKkow, R.: Z. Physik 148, 564 (1957). 
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c) Der Anstieg gibt schlieBlich Auskunft tiber die Zeitkonstante des 
exponentiellen Anstieges t, =T7_/ad. Aus der in Fig. 9 gezeigten Ver-) 
teilung entnehmen wir z.B.: t, =8,7 + 20% nsec. Vergleichen wir die 
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Fig. 9. Zeitliche Verteilung der Haufigkeit H fiir die 
Auslosung von Nachfolgeelektronen durch Photoeffekt 
in Methan. (b=119 Torr; d=0,8 cm; U = 5100 V) 


L J 
0 msec §6=6 U0 


| 
| 
| 
gemessene Zeitkonstante tT, mit) 
der aus bekannten «-Werten® und. 
obigen v_-Werten (« = 22,5 cm7,) 
0_ =1,23.- 107 cm/sec: fitr 'die 14] 
Fig.9 angegebenen Daten) be- | 
rechneten Zeitkonstanten 41/av__ 
= 3,6nsec, so ergibt sich eine 
erhebliche Abweichung von 1/av_. | 
Aus den bei verschiedenen Lawi- | 
nenverstarkungen e*4 aufgenom-_ 
menen Verteilungen entnehmen 

wir weiterhin, daB diese Ab- 

weichung mit wachsendem ad 

zunimmt. Dieser Befund wurde 
auch an den Anstiegen von ein- 
zelnen Lawinen beobachtet und 


als Wirkung der Eigenraumladung gedeutet (s. III. 1. und ® 7). Auf den 
gleichen Effekt weisen auch Untersuchungen der Tragerzahlstatistik!* 
und Messungen der Elektronenkomponente an groBen Lawinen™ hin. 


oes Fal 
100 / Torr cm 


Fig. 10. Elektronendriftgeschwindigkeit in Methan. v_=2,3- 105- E/p. @ MeBpunkte von FRomMHOLD ee 
=» MeBpunkt von Kiuckow?; I eigene MeBergebnisse 


Aufspaltung der Nachfolgegeneration. 


Die Auslésung von Nach- 


lieferungselektronen an der Kathode erfolgt mit einer Wahrscheinlich- 
keit, die um einen Mittelwert statistisch verteilt ist. Die einzelne Lawine 
ist also wahrend ihres Ablaufes innerhalb T_ durchaus in der Lage 
— wenngleich selten — mehr als ein Nachfolgerelektron in der unmittel- 


13 ScHLUMBOHM, H.: Z. Physik 551, 563 (1958). 
M4 RicuTER, K.: Z. Physik 157, 130 (1959). 
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bar folgenden Generation auszulésen (s. Fig. 11). Erzeugen diese ihrer- 


seits Nachfolger, so entsteht eine Folge von Doppel- oder Mehrfach- 
lawinen (Fig. 12). Die Beobachtung zeigt, daB die Lawinen einer Gene- 


7000 nsec 


Fig. 11. Ausloésung von vier Sekundarlawinen in der ersten Generation durch eine Primarlawine in Methan; 
nach der optischen Methode registriert. (6 = 470 Torr; d=0,8 cm; U = 14880 V; RC =5 + 10-* sec; 4 =0,6; 
=v (ex4 — 1)) 


300 nsec 


Fig. 12. Lawinenketten mit aufgespaltenen Nachfolgegenerationen in Methan; nach der optischen Methode 
aufgenommen. (RC = 10-8 sec). (a) Sehr gut aufgelést, p = 297 Torr; d= 0,8 cm; U = 9920 V. (6) nicht mehr 
aufgelést, p= 14,5 Torr; d=0,8 cm; U = 1280 V. 
ration um so enger beieinander liegen, je groBer der Druck ist. Nach dem 
oben Gesagten ist es verstandlich, da bei groBem Druck «d groB, mithin 
die Photoemission an der Anode konzentriert ist, wahrend bei kleinem 
Druck wegen des kleineren «d die Wahrscheinlichkeit gréBer ist, daB eine 
Lawine schon vor dem Erreichen der Anode Sekundarelektronen auslost. 
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2 . 
Die Nachfolgelawinen streuen [mittlere Streuung o? = (T_/ad)? + T,] um einen 
mittleren zeitlichen Abstand T= 7_(1—1/xd)+71,. Fir die relative Aufspal- 
tung der Nachfolgegeneration d.h. das Verhaltnis von mittlerer Streubreite zum 
mittleren Generationsabstand gilt dann in erster Naherung o/T = 1/ad (vgl. oben). 
Fine genaue Rechnung fiir die in Fig. 12 angegebenen Daten zeigt, daB sich beim 
Ubergang von 300 auf 15 Torr die relative Aufspaltung etwa verdoppelt. 


Townsend-Durchbruch. Wird die Spannung bis zur statischen Span- 
nung erhoht, so steigt die Wahrscheinlichkeit fiir das Auftreten langer 


600 msec 


Fig. 13. Oszillogramm eines Townsend-Durchbruches bei statischer Durchbruchspannung in Methan; nach 
der optischen Methode aufgenommen. Tragerzahl der ersten Lawine (links) etwa 107. (p=297 Torr; 
d=0,8 cm; U = 10500 V; RC=5- 10-9 sec) 


Ketten, die schlieBlich den Durchschlag herbeifiihren. Fig. 13 zeigt einen 
Ausschnitt aus einer Lawinenfolge, die zum Durchschlag fiihrt. Der voll- 
standige Verlauf ist nur visuell beobachtet worden und zeigt einen 
standigen Anstieg des Stromes. Ahnliche Oszillogramme wurden bereits 
nach der elektrischen Methode aufgenommen!. Im vorliegenden Fall 
wird im Gegensatz zur elektrischen Methode die Ionenkomponente beim 
Stromanstieg nicht mitgemessen, vielmehr wird nur die Elektronen- 
komponente beobachtet. Diese sollte fiir den Townsend-Durchschlag 
bei statischer Spannung und schwacher Einstrahlung linear anwachsen?2, 
Den beobachteten nahezu exponentiellen Anstieg deuten wir im Anschlu8 
an’ als Auswirkung der akkumulierten Raumladung der positiven 
Ionen auf die StoBionisierungsausbeute der folgenden Lawinen. Uber 
ein entsprechendes Ergebnis in Gasen ist bereits berichtet worden?2;16, 


1S PAU eS |e Em Vorbereitung. 
16 MIELKE, H.: Z. angew. Phys. 11, 409 (1959). — KGOHRMANN, W.: Z. angew. 
Phys. 11, 414 (1959). 
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3. Einlawinenkanalaufbau 
terentwicklung der einzelnen Lawinen in Methylal 


Wird die Wei 
- das ein geringeres y als Methan zeigt — verfolgt 


so ergeben sich 


) 


szillogramme, von denen Fig. 14 eine typische Auswahl wiedergibt. Wir 


ektronenkomponente ein rascher 


Ablauf der El 


ntnehmen, daB nach 
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| 
Anstieg erfolgt, der unmittelbar zum Durchschlag fihrt (KKanaldurch- 
bruch). Im’ egctnat2 zum Townsend- ge Be in Methan, bei 
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Fig. 15. Halblogarithmische Darstellung der nach der optischen Methode erhaltenen Oszillogramme von 
Kanalanstiegen in Methylal. Parameter: Haufigkeit des Auftretens. (Versuchsbedingungen s, Fig. 14a) 


3 Vi dem sich der Entladungsaufbau 
nso ’ aes in vielen Generationen vollzieht, 
we erfolgt in Methylal der Durch- 


bruch schon nach Ablauf der er- 
sten Generation (Einlawinenkanal- 
durchbruch). 
Durch halblogarithmische Um- 
zeichnung der  Kanalanstiege 
(Fig. 15) wird deutlich, daB diese 
ie op Saeeh Sieae erneute Elektronen- bzw. | Pho- 
PS ae tonenproduktion in dem gemesse- 


~! if 
Fig. 16. Zeitkonstanten des exponentiellen ‘An- 
stieges verschiedener. Kanaldurchbriiche in Methylal. 
tke nach der elektrischen.und txp nach der opti- 
schen Methode registriert.., Eingezeichnete. Gerade: 
txpltKE=1. (Meg ouaisbedipeanees s. 8 44 a) 


ae = Seas ; « 
E Ciro e e ck e 
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0 nsec 200 nsec = 700 
I 
Fig. 17. Haufigkeitsverteilung der in Methylal be- Fig. 18. Kanalentwicklungszeit; 2, in Methylal in 
obachteten Kanalanstiegszeitkonstanten Tz. Abhangigkeit von der Tragerzahl nz der Primar- 


(Versuchsbedingungen s. Fig. 14a) lawine. (Versuchsbedingungen: s. Fig. 14a) 
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nen Bereich wieder exponentiell zunimmt. Ein paarweiser Vergleich 
der Anstiegszeitkonstanten des exponentiellen Anstieges Tx zeigt bei 
gleichen Kanalen gute Ubereinstimmung (Fig. 16). Beim Kanaldurch- 
bruch verlauft also die Photonenproduktion — wie bei der Lawi- 
nenentwicklung — _ proportional zur Elektronenvermehrung. Die 
Schwankungen der Anstiegszeitkonstanten Tx verschiedener Kandle 


~ 600 nsec 


Fig. 19. Photooszillogramme von Entladungen in Methan mit geringem Methylalzusatz (< 1°/))) bei statischer 
Durchbruchspannung. (a) Kanalentwicklung nach anfanglichem Townsend-Aufbau; (b) Kanalentwicklung 
aus einer Lawinenkette. (p = 119 Torr; d=0,8 cm; U = 5120 Torr; RC = 5 - 10-® sec) 
liegen zwischen 5 und 13 nsec (Fig. 17). Der Mittelwert Tx liegt also 
unter den angegebenen Bedingungen in Methylal wesentlich héher als 

bei der Lawinenentwicklung. (7, =5,3 nsec.) 

Aus den Oszillogrammen ersehen wir ferner, da der zeitliche Ab- 
stand T; dieses Kanalanstieges von dem Ende der Elektronenlawine 
sehr stark streut. Die Abhangigkeit der Kanalentwicklungszeit 7, von 
der LawinengréBe (Fig. 18) zeigt qualitative Ubereinstimmung mit 
Messungen nach der elektrischen Methode?. 


4, Ubergang vom Townsend- zum Kanalaufbau 
Wahrend in reinem Methan der zum Durchbruch fithrende Ent- 
adungsaufbau in Lawinengenerationen vor sich geht (Townsend-Aufbau), 


| 
| 
| 


110 W. FRANKE: Zeitlicher Verlauf der Lichtemission einer Gasentladung 
erfolgt in Methylal aus der ersten Lawine heraus die Kanalentwick- 
lung. Eine Ubergangsform erhalten wir, wenn zum Methan eine auBerst 
geringe Menge Methylal (< 1/9) hinzugefiigt wird. Es zeigt sich, daft 
hierbei der steile Stromanstieg des Kanaldurchbruchs erst nach Ablauf 
einer Anzahl von Lawinengenerationen einsetzt (Fig. 19). Es ist den 
Oszillogrammen jedoch nicht zu entnehmen, ob sich jede der abgelaufe- 
nen Lawinen durch ihren Beitrag an positiver Raumladung an der Vor- 
bereitung der Kanalentwicklung beteiligt (Mehrlawinenkanalaufbau) 
oder ob nur das Auftreten einer Lawine geeigneter GroBe notwendig ist, 
um den Kanalaufbau einzuleiten. — Die geringe Methylalbeimischung 
verringert offenbar den y-Wert der Methanfiillung in ahnlicher Weise, 
wie es bei Gasen durch Dampfzusatz erreicht wird. Im vorliegenden Fall 
scheint der y-Wert so weit reduziert zu sein, da8B er fiir den Townsend- 
Aufbau zu klein und fiir den Einlawinenkanalaufbau jedoch zu groB 
ist. Hierzu sind noch eingehende Untersuchungen notwendig. 

Die vorliegende Arbeit wurde im Institut fir Angewandte Physik der Universitat 
Hamburg angefertigt. Dem Leiter des Instituts, Herrn Professor Dr. H. RAETHER, 
danke ich fiir die Anregung zu den durchgefiihrten Untersuchungen und das stan- 
dige Interesse an ihrem Fortgang. Den Herren Diplom-Physikern L. FRomMMHOLD, 
Dr. W. LEGLER, J. PFAUE und H.ScHLUMBOH™M danke ich fiir viele wertvolle 


Diskussionen sowie der Deutschen Forschungsgemeinschaft fiir die Bereitstellung 
von Hilfsgeraten. 
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Aus dem I. Physikalischen Institut der Universitat Heidelberg 


Relativmessung integrierter Wirkungsquerschnitte 
fiir den Kernphotoeffekt: Reaktionen am Ca“ 


Von 
K.H. LINDENBERGER und J.A. SCHEER 
Mit 1 Figur im Text 
(Eingegangen am 8. Dezember 1959) 


Metallic calcium has been irradiated by 29 MeV and 34 MeV Bremsstrahlung. 
Yields of the induced activities have been obtained relative to the reaction 
Cl (y, n)Cll by measuring the annihilation quanta with a NaJ-spectrometer. The 
sum of the cross sections integrated to 33 MeV for the reactions Ca? (y, 2) Ca39, 
Cat? (y, 27) Ca8®8, Cat? (y, np) K8m, and Ca(y, 2p) K88 was determined to be 
116-++-17 MeVmb. At 29 MeV maximum energy the branching ratio Ca (y, np) K38m 
to Ca? (y, mp) K8 was found to be larger than four. As a byproduct the half lives 
of Ca®®, K38m and S*! were observed to be 0,873 + 0,008 sec, 0,944 -+ 0,012 sec, and 
2,61 + 0,05 sec, respectively. 


A. Einleitung 


Der bis 24 MeV integrierte Wirkungsquerschnitt fiir die Reaktion 
Ca? (y, n) K8* betragt nach Messungen der Saskatooner Betatrongruppe!:? 
65 MeVmb. Falls man die im allgemeinen zutreffende Annahme macht, 
daB die (y,)-Reaktion den Hauptanteil an der Neutronenausbeute 
liefert, ist dieses Resultat mit der von BALDWIN und ELDER? bei Be- 
strahlung mit 50 MeV gemessenen Neutronenausbeute nur schwer ver- 
traglich. Es schien deshalb von Interesse, den bis 33 MeV integrierten 
Gesamtwirkungsquerschnitt der mit Neutronenemission verbundenen 
Kernphotoreaktionen am Ca‘? zu bestimmen und insbesondere zu unter- 
suchen, ob der (y, 2p)-ProzeB einen merklichen Beitrag zur Ausbeute 
liefert *. 

B. Zur MeBtechnik 


Bestrahlt man natiirliches Calcium mit 34 MeV Bremsstrahlung**, 
so sind am Ca*® folgende auf radioaktive Tochterkerne fiihrende Kern- 


* Die Resultate der Messungen wurde auf dem Deutschen Physikertag 
in Berlin am 2. Oktober 1959 bereits auszugsweise vorgetragen. [Phys. Verh. 10, 
156 (1959).] 

**x Die Messungen wurden mit dem Heidelberger 35 MeV Betatron durchgefihrt. 
Hersteller: Siemens-Reiniger-Werke A.G., Erlangen. Die Endenergie der Brems- 
strahlung wird im folgenden mit E, bezeichnet. 

1 SuMMERS-GILL, R.G., R.N.H. Hasram u. L. Katz: Canad. J. Phys. aul, 7) 
(1953). 

2 GOLDEMBERG, J., u. L. Karz: Canad. J. Phys. 32, 49 (1953). 

3 BALDWIN, G.C., u. F.R. ELDER: Phys. Rev. 78, 56 (1950). 
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photoreaktionen energetisch médglich: Ca‘?(y, 2) K%, Ca4®(y, 21) Ca*! 
Cat? (y, np) K%™ und Ca*?(y, np) K8. Die Reaktionsprodukte sinc 
Positronenstrahler; die Bestimmung der relativen Ausbeuten der Pro; 
zesse untereinander und gegeniiber der von uns benutzten Vergleichs; 
reaktion Cl!2(y, n)C™ ist deshalb durch Nachweis der Positronen-Ver- 
nichtungsstrahlung mit einem NaJ-Spektrometer auf einfache Weise 
méglich. Bis auf kleine Korrekturen, die von Fucus?* ausfithrlich unter: 
sucht wurden, sind die Zahlraten fiir die 511 keV Vernichtungs+ 
linie unabhangig vom speziellen Zerfallsschema unmittelbar den 
spezifischen Aktivitaten proportional. Wie aus dem in der Figur 
gezeigten Termschema zu ersehen ist, fiihren die ersten drei der 
oben genannten Reaktionen auf Aktivitaten mit Halbwertszeiten von 
etwa 1 sec. 

| 


Es war deshalb nétig, das Na J-Spektrometer in unmittelbarer Nahe 
des Betatrons aufzubauen, so daB die bestrahlten Proben mit Hilfe eines 
Schwenkarmes in weniger als 0,3 sec vom Bestrahlungsort zum Zahlort 
gebracht werden konnten. Der Na J-Detektor (GréBe des Na J-Kristalles: 
@ 35mm, 4=25 mm) befand sich etwa 70cm unterhalb der Achseé 
des y-Strahles, er war allseitig von 30 cm Paraffin, 5 cm Blei und 3 ¢ 
Borsaure umgeben. 


Die Signalimpulse des Photomultipliers wurden nach Verstarkun 
einem Differentialdiskriminator zugefithrt, dessen Fenster auf did 
511 keV-Vernichtungslinie eingestellt war; die relative Breite deg 
Fensters betrug +15%. Mit Hilfe eines Programmwerkes konnten die 
Ausgangsimpulse des Diskriminators nacheinander verschiedenen Zah 
lern zugefiihit werden, so daB es méglich war, den zeitlichen Verlauf de 
induzierten Aktivitat zu verfolgen. Dasselbe Programmwerk steuerte 
auch den Schwenkmechanismus und schaltete das Betatron aus und ein. 
Die einzelnen MeBzyklen wiederholten sich alle 36 sec (3 sec Bestrahlung 
16 sec Zahlung, 17 sec Pause). Der den y-Strahl begrenzende Kollimator 
hatte einen vollen Offnungswinkel von 1°57’; die Entfernung von der 
Probe zur Antikathode des Betatrons betrug 87 cm. 


07 
CH 


Die Calciumproben bestanden aus metallischem Calcium (Reinheit: 
99,5 %) und waren 19,0 mm dick. Fiir die Untersuchung der kurzlebige I 
Aktivitaten wurden die Ca-Zylinder in Plexiglasringe (AuBendurchmesser 
47,5 mm) gefaBt und an den Stirnflachen mit 0,03 mm starker Lupolen- 
folie verklebt. Sie wurden im Exsiccator aufbewahrt und hielten sich, 
gut. Die von dem Kohlenstoff in der Folie herriihrende langlebige: 
Stéraktivitat war gering und wurde mit dem itbrigen Untergrund ab- 


gezogen. Fiir die Untersuchung der Reaktion Ca°(y, 1p) K%8 wurde, 


* Fucus, H.: Diplomarbeit Heidelberg 1959 (unveréffentlicht). 
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um diese Stérung zu vermeiden, eine gleiche Ca-Probe wihrend der 
jeweils 5 min dauernden Strahlung ohne weitere Hiille in einer Alumi- 
niumdose exponiert und sonst unter Petroleum aufbewahrt. In der 
kurzen Bestrahlungszeit trat ebenfalls keine stérende Oxydation auf. 


Ca*® ist im natiirlichen Isotopengemisch mit einer Haufigkeit von 
97% vorhanden. Kernphotoreaktionen an den iibrigen stabilen Isotopen 
storten die Messung nicht, da entweder deren Haufigkeit zu gering ist 
oder aber das Reaktionsprodukt eine Halbwertszeit von mehr als 10 Std 
besitzt. Unmittelbar hinter der Calciumprobe war jeweils eine Poly- 
styrol-Scheibe (Zusammensetzung: 91,76 Gew-% C, 8,23 Gew-% H) 
montiert, deren durch den ProzeB C!?(y, 2) entstandene C¥-Aktivitat 
nach einer gréBeren Anzahl von MeBzyklen in derselben Anordnung ge- 
messen wurde. 

Um neben den Ausbeuten integrierte Wirkungsquerschnitte be- 
stimmen zu kénnen, wurden Bestrahlungen durchgefiihrt, bei denen die 
Bremsstrahlung des Betatrons mit 20,5 gm/cm? Blei gefiltert wurde. Wie 
von Brix, HEGEL, LINDENBERGER und QUITMANN? gezeigt wurde, gilt 
namlich: 


33 MeV 
[oye 
j OM _ Yi G4Mev) | 03452, (1) 
33 MeV ~ Y,(34MeV) 0,345—D, ’ 
[o,dE 
0 


wobei Y,(34 MeV) die mit 34 MeV Bremsstrahlung gemessenen Aus- 
beuten der Reaktionen 1 und 2 bedeuten, wahrend die Schwachungen D; 
jeweils die Schwachung der Ausbeuten der Reaktionen bei Vorschalten 
des Bleifilters angeben. Das Verfahren benutzt die Tatsache, da} sich 
aus dem gefilterten und dem ungefilterten Bremsspektrum ein Differenz- 
spektrum erzeugen laBt, fiir das im interessierenden Energiebereich die 
Zahl der y-Quanten je Energieintervall ungefahr konstant ist. 


C. Messungen 


1. Erprobung der Apparatur muittels der Reaktion S**(y, 1). 
Halbwertszeit von S*! 


Zur Erprobung der Apparatur wurde bei Ey =34 MeV die Ausbeute 
Jes Prozesses S*2(y, m) relativ zu den Prozessen C!?(y, 2) und Cu® (y, 1) 
srneut bestimmt. Es ergab sich *: 


Y (S*#)/Y¥ (C4) = 1,07 40,04 Y(S*)/Y (Cu) = 0,099 + 0,0035. 


* Der Einfachheit halber werden die Ausbeuten Y; jeweils mit dem Reaktions- 
srodukt indiziert; Y (C11) bedeutet also Ausbeute der Reaktion Cy n) CM. 
m8 Brix, P., U. Hecer, K.H. LINDENBERGER u. D. QuitManN: Z. Physik 150, 


161 (1958). 
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Fiir die untersuchte Reaktion haben MonTALBETTI, Katz und GOLDEM+ 
BERG® sowie FARINELLI u. Mitarb.? Wirkungsquerschnittkurven publi- 
ziert, wahrend der Wirkungsquerschnitt von C!2(y, 2) durch BARBER; 
GrorGE und REAGAN8, der von Cu®(y, 2) durch BERMAN und Brown‘ 
genau gemessen worden ist. Unter Benutzung dieser Wirkungsquer- 
schnitte und eines 34 MeV-Schiffspektrums wurden die Ausbeuten-; 
verhaltnisse berechnet und folgende Werte gefunden: 


a) Gerechnet mit den Werten von MoNTALBETTI et al.: 


Y (S32)/¥ (C4) = 1,68 £0,25 Y(S*%)/Y (Cu®2 = 0,098 + 0,015. 


b) Gerechnet mit den Werten von FARINELLI et al.: 


Y¥ (S84)/¥ (C4) = 1,9 0,25 Y(S*)/¥ (Cu) =0,14 £0,045. | 


| 
Die Ubereinstimmung unserer direkt gemessenen Werte mit den be-4 
rechneten ist befriedigend. 


Die Halbwertszeit des S?!, fiir die die Angaben in der Literatur (siehe 
z.B. die Tabellen von STROMINGER, HOLLANDER und SEABORG?®) zwi 
schen 2,4 und 3,2sec schwanken, ergab sich zu (2,61 +0,05) sec; an 
gegeben ist der dreifache statistische Fehler. 


eats inet fom 


2. Die Halbwertszeiten von Ca®9 und K38m 


Bestrahlt man Ca*® bzw. K*® mit 21 MeV Bremsstrahlung, so is 
energetisch nur die (y, 2)-Reaktion méglich; dadurch erhalt man di 
Folgeaktivitat Ca** bzw. K3°™ frei von der Beimischung anderer kurz 
lebiger Aktivitaten. Auf diese Weise konnten die Halbwertszeiten diese 
beiden Nuklide gemessen werden, es ergab sich in Ubereinstimmung mit 
neueren Literaturwerten!: 


Ty)2(Ca®) = (0,873 + 0,008) sec 
Tyj.(K°8™) = (0,944 + 0,012) sec. 


Der angegebene Fehler ist im wesentlichen der dreifache statistische 
Fehler. 


§ MonTaLBeETtl, R., L. Katz u. I. GoLDEMBERG: Phys. Rev. 91, 659 (1953). 

? FARINELLI, U., F. FERRERO, S. FERRONI, R. MALVANO and E. Sttva: Nuovo 
Cim. 12, 89 (1959). 

8 BARBER, W.C., W.D. GEORGE u. D.R. REAGAN: Phys. Rev. 98, 73 (1955). 

9 BERMAN, A.I., u. K.L. Brown: Phys. Rev. 96, 83 (1954). 

10 STROMINGER, D., J.M. HoLLANDER u. G.T. SEABORG: Rev. Mod. Phys. 30, 
585 (1958). 

BOS 72518 Mavs. IRIEL, Di J.D. ZAFFARANO: Phys. Rev. 96, 1620 (1954): 


nie Eee. = 0,90 + 0,01 sec; Tj /.(K*8™) = 0,935 +0,025sec. Vgl. auch !°, dort weitere 
itate. 
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3. Bestrahlung von Calcium mit 34 MeV Bremsstrahlung 


. Nach Bestrahlung von Calcium mit 34 MeV Bremsstrahlung zeigte 
die Intensitat der Vernichtungsstrahlung eine kurzlebige Komponente 
mit etwa 1 sec Halbwertszeit und eine langlebige Komponente, 


Tabelle. Ergebnisse der Messungen 


$=" 


Reaktionen . . . . . .|(y,n)Ca3®+(y,np) K%8m-+ 7 (y,27) Ca®8| (y, np) K38 + (1—7) (y, 2n) Ca38 
ey 34 MeV 29 MeV 34 MeV 29 MeV 
Gemessene Halbwertszeit| (0,917 + 0,007)sec (0,892 + 0,010) sec (7,7 + 0,1) min 
Y/Y (Cl!) ohne Absorber .| 2,31 + 0,05 2,5 +0,1 0,1 34 + 0,06 0,077 + 0,014 
Y/Y (C4) mit Absorber .| 2,38 + 0,08 0,115 40,06 
D 0,260 + 0,10 0,226 + 0,16 ae 
33 MeV 33 MeV a 

f GEM GCNGE |) Bio 2 Opy 0,18 +0,04 

0 0 
33 MeV 7 

f odE (107 + 16) MeVmb (9 + 2) MeVmb 

0 


Alle angegebenen Fehler sind im wesentlichen die dreifachen statistischen Fehler. 
Zeile 1: Zusammengefabt sind einerseits die Reaktionen, die auf Folgeaktivitaten 
mit Halbwertszeiten von etwa 1 sec fiihren (kurzlebige Komponente), andererseits 
diejenigen bei denen K** (Halbwertszeit 7,7 min) entsteht. Siehe hierzu Fig. 1, 
wo auch die GréBe qy in der Bildunterschrift erlautert ist. Zeile 2: Ey bezeichnet 
die Maximalenergie des Bremsspektrums. Zeile 3: Weitere Erlauterung im Text. 
Zeile 4 und Zeile 5: Angegeben sind die Ausbeuteverhdltnisse relativ zur Reaktion 
CP (y, m) ohne bzw. mit Zwischenschalten des 20,5 g/cm? dicken Bleiabsorbers. 
Zeile 6: Die durch den Bleiabsorber bewirkte Schwachung D der Ausbeute wurde 
unter Beniitzung der von SALANDER!? gemessenen Schwachung fiir Cl*(y, 7) 
(De = 0,2569 £0,0015) aus den Werten von Zeile4 und 5 berechnet. Zeile 7: 
Die Verhaltnisse der integrierten Wirkungsquerschnitte folgen aus den Zahlen in 
Zeile 4 und 6 durch Anwendung von Formel (1). Zeile 8: Die integrierten Wirkungs- 
querschnitte ergeben sich aus den in Zeile 7 angegebenen Verhaltnissen, wenn man 
den Messungen von BARBER, GEORGE und REAGAN * entnimmt, dafs der bis 33 MeV 
integrierte Wirkungsquerschnitt fiir Cl? (y, ~) 51--3 MeVmb betragt. 


die mit einer Halbwertszeit von 7,7 min abfiel. Die gemessenen Halb- 
wertszeiten und die tibrigen MeBergebnisse sind in der Tabelle enthalten. 
Bei der kurzlebigen Komponente konnte ein Abweichen von einem 
exponentiellen Abfall im Rahmen unserer MeBgenauigkeit nicht fest- 
gestellt werden. Wie man aus dem in Fig. 1 abgebildeten Termschema 
ersieht, entsteht die gemessene Halbwertszeit durch Uberlagerung von 
drei Aktivitaten: 1. Von dem durch Ca!°(y, 2) entstandenen Ca**, 2. von 
dem durch Ca!°(y, 7p) erzeugten K38™ und 3. von dem durch Ca¥ (y, 21) 


12 SaLANDER, C.: Diplomarbeit Heidelberg 1957 (unver6ffentlicht). 
8* 
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produzierten Ca*8, Das letztere zerfallt mit einem unbekannten Bruch- 
teil 7 ins K38™, wird als solches erneut nachgewiesen und zeigt deshalb 
eine scheinbare Halbwertszeit von etwa 1,7 sec. Die in der Tabelle an- 
gegebenen Ausbeuteverhiltnisse fiir die Summe der auf kurzlebige Folge- 
produkte fiihrenden Reaktionen sind aus den Zahlraten unter Benutzung 
der gemessenen Halbwertszeit berechnet. 


Gees a 


7 
, aes ~~ / 


Energien in MeV 


or Ca 
Fig. 1. Termschema fiir Kernphotoreaktionen am Ca*® nach den Tabellen von STROMINGER, HOLLANDER 
und SEABORG !°, Energien sind jeweils in MeV angegeben, E, bezeichnet die Schwellenenergie des betreffenden 
Prozesses. Von dem durch den (y, 2m)-Proze8 entstandenen Ca*® zerfallt der Bruchteil 7 zum K**™, der 
Bruchteil (1 —7) zum Ks 


Die langlebige Aktivitat enthielt neben dem durch Ca**(y, np) ent- 
standenen K** auch den in dies Nuklid zerfallenden Anteil (1 — 7) des Ca*®. 
Die gemessene Halbwertszeit ist in Ubereinstimmung mit dem von CLINE 
und CHAGNon!® angegebenen Wert von 7,67 40,03 min, der bei der 
Auswertung verwendet wurde. 


Die weiteren in der Tabelle aufgefiithrten Resultate sind in der Ta- 
bellenunterschrift erlautert. Addiert man die in der letzten Zeile an- 
gegebenen Werte, so erhalt man fiir alle mit Neutronenemission ver- 
bundenen Reaktionen: 


33 MeV 


J a((y, 2) + (y np) + (y, 2n)) dE = (116 +17) MeVmb. 


0 


Der Verzweigungsfaktor 7 fallt bei der Addition heraus. Angegeben ist 
im wesentlichen der dreifache statistische Fehler. Dieser Wert ist etwas 


13 CLINE, J.E., u. P.E. CoaGnon: Phys. Rev. 108, 1495 (1958). 
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kleiner als der von FERRERO u. Mitarb.“@ durch Untersuchung der 
Neutronenausbeute und der langlebigen Aktivitat gefundene, deren 
Messungen man fiir die oben angegebene Integralsumme den Wert 
150+5 MeVmb entnimmt. Unser Ergebnis fiir den Wirkungsquerschnitt 
von Ca**(y, mp) K*8 + (1 — 7) Ca*?(y, 2”) stimmt mit dem dieser Autoren 
uberein, ist jedoch fast doppelt so groB wie der von HormMaNNn und 
STOLL?® angegebene Wert. 


Da zur gleichen Zeit im Institut das Ausbeuteverhiltnis der Reaktio- 
nen Cu®(y, 2) Cu® und C?(y, 2) C4 zu 17,9 +0,6 bestimmt wurde!, sind 
die hier gemessenen Ausbeuten auch an die Reaktion am Kupfer anzu- 
schlieBen; unter Verwendung der Messungen von BERMAN und Brown? 
erhalt man dann im Rahmen der MeBgenauigkeit dieselben Werte fiir 


die integrierten Wirkungsquerschnitte. 


4. Bestrahlung von Calcium mit 29 MeV Bremsstrahlung 


Eine Trennung der kurzlebigen Aktivitaéten war bei Bestrahlung mit 
dem 34 MeV-Bremsspektrum wegen der ahnlichen Halbwertszeiten nicht 
moéglich*. Am meisten stérte bei der Analyse die vom (y, 2)-ProzeB 
herriihrende Aktivitat, da das Reaktionsprodukt Ca*8 mit unbekanntem 
Verzweigungsverhaltnis sowohl iiber den Grundzustand als auch den 
isomeren Zustand des K*8 zerfallt. Uber die Schwellenenergie dieses 
Prozesses ist experimentell nichts bekannt; jedoch laBt sich diese mit 
Hilfe der Weizsackerschen Massenformel?® aus den Bindungsenergien 
der Nuklide K*8, A®8, C188 und S*8 zu 29 MeV berechnen. Da nach 
der Abschatzung Y (Ca%®)/Y (Ca%*) <0,03 die Ausbeute der (y, 2”)-Reak- 
tion auch fiir Ey =34 MeV noch klein verglichen mit der Ausbeute des 
(y, n)-Prozesses ist, kann angenommen werden, da die Reaktion bei 
E,=29 MeV nur einen vernachlassigbaren Anteil an der gemessenen 
Ausbeute lifert. 

Die Ergebnisse fiir E, = 29 MeV sind ebenfalls in der Tabelle aufge- 
fiihrt. Das Verhaltnis Y (Ca®® + K*™ + K%)/Y (K%8) bei Ey=29 MeV 
ergibt sich aus den in der Tabelle aufgefiihrten Werten zu 34+1,5. 
Dieses Resultat kann mit dem von FERRERO u. Mitarb.!4 bestimmten 
Verhaltnis der Gesamtneutronenausbeute zur Ausbeute an K** ver- 
glichen werden: Die Autoren erhalten 35 +1, was in ausgezeichneter 


Ubereinstimmung mit unserem Ergebnis ist. 


* Eine Abschatzung ergab: Y (Ca®8)/Y (Ca?) = 0,03. 

14 FerRERO, F., S. FERRONI, R. Marvano, S. MENARDI u. E. Sirva: Pers6én- 
liche Mitteilung. Die Ergebnisse dieser Untersuchung wurden uns erst nach Ab- 
schluB unserer eigenen Messungen bekannt. 

15 HOFMANN, A., u. P. SToLy: Heiv. phys. Acta 31, 591 (1958). 

16 Bratt, J.M., u. V.F. WEISSKOPF: Theoretical Nuclear Physics, p. 225. 
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Die gemessene Halbwertszeit der kurzlebigen Komponenten, die} 
wieder zwischen denen von Ca3* und K*8™ liegt, la8t sich nur durch einen} 
Beitrag des K®*™ erklaren; damit kann der ProzeB Ca**(y, np) K*°™ als. | 
nachgewiesen gelten. Aus der gemessenen Halbwertszeit laBt sich unter} 
Benutzung der im Abschnitt C2 angegebenen Halbwertszeiten von K*™] 
und Ca® das Ausbeuteverhaltnis Y (K*8™)/Y (Ca®®) zu etwa 0,35 berech-] 
nen. Hieraus folgt, zusammen mit den Angaben der Tabelle, daB die} 
Ca*°(y, np)-Reaktion bevorzugt zum isomeren Zustand des K* und] 
nicht zum Grundzustand fiihrt. Eine genaue Angabe des Verzweigungs- | 
verhaltnisses Y (K38™)/Y (K%8) ist wegen der ahnlichen Halbwertszeiten | 
von Ca?* und K*8™ leider nicht moglich; jedoch ist Y (K**™)/Y (K%8) nach 
unseren Messungen mit einer statistischen Wahrscheinlichkeit von 90% J 
groBer als 4 und liegt mit 98% Wahrscheinlichkeit oberhalb 1. Die gleich 
wahrscheinlichen oberen Schranken sind 12 bzw. 15. Es ist interessant, | 
dieses Ergebnis mit dem entsprechenden Wert zu vergleichen, der sich 
bei Erzeugung von K3§ und K8™ durch den ProzeB K**(y, m) ergibt: 
Nach Messungen von STAHELIN!? und von FERRERO u. Mitarb.}° erhalt 
man in diesem Fall fiir Y (K38™)/Y (K°8) etwa 1. Damit liegt eine bemer- 
kenswerte Abhangigkeit des Verzweigungsverhaltnisses vom Erzeu- 
gungsprozeB vor. 


Zusammenfassung 
1. Da der bis 34 MeV integrierte Wirkungsquerschnitt fiir die mit 
Neutronenemission verbundenen Reaktionen fast doppelt so groB ist, 
wie das von SUMMERS-GILL, HAsLaM und Karz! angegebene Integral 
bis 25 MeV, ist die in der Einleitung erwahnte Diskrepanz mit der von 
BALDWIN u. Mitarb.4 bei Ey =50 MeV gemessenen Neutronenausbeute 


zwar noch nicht vdéllig beseitigt, jedoch nicht mehr so schwerwiegend 
wie bisher. 


2. In Ubereinstimmung mit den Messungen anderer Autoren!®, 18 
finden auch wir einen im Vergleich zu benachbarten Nukliden (fiir A‘°| 
siehe z.B. die Messungen von Brix u. Mitarb.!8) kleinen integrierten 
Wirkungsquerschnitt fiir die Reaktion Ca*°(y, np) K%8, 


3. Da andererseits nach unseren Messungen das Verzweigungsver- | 
haltnis Ca (y, np) K8™ zu Ca*?(y, 2p) K** wesentlich gréBer als 1 ist, | 
ist die Summe der integrierten Wirkungsquerschnitte der beiden (y, np)- | 
Reaktionen vergleichbar denen bei benachbarten Kernen. Das bedeutet | 
aber, daB die bis 34 MeV integrierten Wirkungsquerschnitte fiir die 
(y, 2)- und die (y, np)-Reaktion am Ca* etwa gleich groB sind. Dies ist. 
im groben Widerspruch zur Systematik, erklart sich jedoch leicht aus der | 


17 STAHELIN, P.: Phys. Rev. 92, 1076 (1953). 
18 Brrx, P., G. Doscu u. K.H. LrinDENBERGER: Erscheint in Kiirze in Z. Physik. 
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besonderen Situation beim Ca’°: Da dieses Nuklid sehr neutronenarm ist, 
liegt die Schwelle des (y, #)-Prozesses 7,7 MeV unter der des (y, 2)- 


Prozesses!®, wodurch der (y, #)-ProzeB gegeniiber dem (y, 7)-ProzeB sehr 
begiinstigt wird. 


Wir danken der Deutschen Forschungsgemeinschaft, die das Betatron und 
einen Teil der benutzten Apparaturen als Leihgabe zur Verfiigung gestellt hat; auch 
das Bundesministerium fiir Atomkernenergie und Wasserwirtschaft hat durch 
Bereitstellung von Mitteln die Arbeit unterstiitzt. Eingehende Diskussionen mit 
Herrn Professor P. Brix waren ftir uns von groiem Nutzen. Unser besonderer 
Dank gilt dem Betreuer des Betatrons, Herrn D. RENNER und Herrn G. STEYER 
fiir die Durchfiihrung der Bestrahlungen, sowie Fraulein G. Martin fiir ihre Mit- 
hilfe bei den Messungen. 


19 JOHANSSEN, S.A.E.: Phys. Rev. 97, 1186 (1955). 
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Aus dem Zentralinstitut fiir Kernphysik, Werkstoffe und Festkérper, 
Rossendorf bei Dresden 
Uber die Deformierbarkeit benachbarter Ionen 


Zu einer Bemerkung in der Arbeit von R. HOSEMANN: 
Ein réntgenographischer Beweis fiir die ,,Punktstruktur“ der Elektronen > 
[Bd. 154, S. 389 (1959) ] 
Von 
M. BALARIN* 


(Eingegangen am 2. Oktober 1959) 


Die Ionen in einem Jonenkristallgitter besitzen zwar wesentliche | 
Eigenschaften, die die entsprechenden Ionen im freien Zustand ebenfalls 
charakterisieren, es gibt aber auch spezifische Unterschiede. Von 
PETRASHEN, IwANOwA und Wo LF! wurde ausgehend von der Hartree- 
Fock-Methode die naherungsweise Berechnung der Eigenfunktionen 
solcher Vielelektronensysteme angegeben, die inzwischen als sog. Zen- | 
tralionenmodell bereits mehrfach angewendet wurde. Damit wurde die 
Moglichkeit geschaffen, einige physikalische Eigenschaften von Ionen- 
kristallen genauer zu berechnen. Als wichtigstes Resultat wurde ge- 
funden, daB bereits durch den Einflu8 punktférmig verteilter Ionen- 
ladungen die Anionen zusammengedrangt werden und die Kationen sich 
ausdehnen. Eine experimentelle Bestatigung hat dieses Resultat dann 
durch die Arbeit von SCHOKNECHT? gefunden, was noch von KRISTOFFEL?* 
in ener Anmerkung bei der Korrektur mitgeteilt wurde. KRISTOFFEL 
gab gleichfalls einen neuen Weg zur Bestimmung des Kristallionen- 
radius an. Eine weitergehende Naherung beriicksichtigt die wirkliche | 
Ladungsverteilung besser und fiihrt unter anderem zu einem genaherten | 
analytischen Ausdruck fiir das AbstoBungspotential (PETRASHEN, | 
GUTMAN und Bararin)?. 

Eine genauere numerische Auswertung des Potentials punktférmig | 
angenommener Gitterionenladungen wurde von ABARENKOV®* ver- | 

* Zentialinstitut fiir Kernphysik, Bereich Werkstoffe und Festkérper, Rossen- | 
dorf bei Dresden, Bad Weif®er Hirsch, Postfach 19. 

1 PETRASHEN, M.I., A.V. Iwanowa u. H. WotF: Nachr. Leningr. Univ. No. 10, 
29 (1956). 

2 SCHOKNECHT, G.: Z. Naturforsch. 12a, 983 (1957). 

° KRISTOFFEL, N.N.: Arb. Inst. Phys. Astr. ESSR (Tpygu A@MA AH OCCP) 
(a) 7, 112 (1958); (b) 7, 85 (1958); (c) 10 (1959). 

4 PETRASHEN, M.I., T.L. Gurman u. M. BALARIN: Nachr. Leningr. Univ. 
No. 22, 28 (1958). 


° ABARENKOV, I. V.: Nachr. Leningr. Univ. (Bectuun JITY) (a) No. 16, 5 (1958) 
(b) No. 22, 14 (1958). 
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éffentlicht und in einer weiteren Arbeit?” auf F-Zentren in Alkalihalo- 
geniden angewandt. Ein anderes Anwendungsgebiet fiir das Zentral- 
ionenmodell sind die aktivierten Kristallphosphore (POTECHINA®, 
KRISTOFFEL*”*), Die Bemerkung von HosEMANN?, daB die Beeinflus- 
sung der Ionen eines Gitters in den wellenmechanischen Berechnungen 
noch nicht erfaBt sei, beruht daher wahrscheinlich auf der Unkenntnis 
der vorgenannten Arbeiten. 


Unpassend erscheint die leider auch von anderen Autoren in ahn- 
lichem Zusammenhang benutzte Verwendung des Begriffes Polarisation * 
zur Bezeichnung der Ursache der beobachteten Ladungsumverteilung, 
des tightening-loosening Effektes. Bei reinen, stérstellenfreien Ionen- 
kristallen fallt fiir jedes Ion das Zentrum der positiven und der negativen 
Ladung zusammen, s- und #-Elektronenschalen bewahren in erster 
Naherung ihre spharische Symmetrie, Periodizitat und Symmetrie der 
Kristalle sind ungestért. Man hat also mit einer Deformation der 
Elektronenhiillen einzelner Ionen infolge der Einwirkung des Kristall- 
feldes in der allgemeinen Form zu rechnen, die auch urspriinglich von 
Fayans und Joos’, gemeint wurde, und zwar einer nur radialen Ver- 
lagerung der in bezug auf den positiven Atomkern spharisch-symmetri- 
schen Dichteverteilung. FAJANS und Joos gingen davon aus, daB jeder 
Vorgang, bei dem eine Anderung der optischen Eigenschaften der Aus- 
gangsstoffe feststellbar ist, von einer Veranderung in den beteiligten 
Elektronensystemen begleitet sein mu. Inhaltlich brachten sie die 
Gr6Be der Deformation aber immer mit der Bindungsfestigkeit der 
Elektronen mit dem Kern in Beziehung, nie aber mit der Polarisierbar- 
keit. Der Ausdruck Polarisation wurde von ihnen vermieden. Als ein 
MaB8 fiir die Deformierbarkeit k6nnte man das Verhaltnis der St6renergie 
zum Eigenwert des betrachteten Elektrons des freien Ions verwenden. 
Dann 1aB8t sich sofort auch das theoretisch bestatigen, was FAJANS und 
Joos aus optischen Messungen ebenfalls gefunden haben, namlich dab 
Anionen starker deformierbar sind als Kationen, und dab die Deformier- 
barkeit mit steigender Massenzahl zunimmt. Die Polarisation ist schon 
eine spezielle Art der Deformation, die erst bei einer Stérung mit herab- 
gesetzter Symmetrie auftreten kann. 

Bei Stérstellen in Ionenkristallen, wo die Periodizitat aufgehoben 
wird, die Gleichgewichtslagen der den gestérten Zentren benachbarten 
Ionen verschoben sind und deren Symmetrie herabgesetzt ist, kénnte 
tatsiichlich mit einem Polarisationseinflu8 gerechnet werden. Jedoch 


* Vel. WestpHAL, W.: Wo6rterbuch der Physik, 1952. — Polarisation; di- 
slektrische, Elektronenpolarisation. 

6 Potrcuina, N.D.: Opt. Spektroskopija 2, 388 (1957). 

7 HoseMANN, R.: Z. Physik 154, 389 (1959), s. S. 391. 

8 Payans, K., u. G. Joos: Z. Physik 23, 1 (1924). 
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hat es sich bei aktivierten Kristallphosphoren (BALARIN®) gezeigt, dali 
einige GesetzmaBigkeiten der Abhangigkeit der optischen Spektren der 
Aktivatorsysteme vom Grundkristall auch aus der Theorie folgen ohne 
die Polarisation bemiihen zu miissen. Weiterhin ist verstandlich, da 
die Gleichgewichtslagen der ein betrachtetes Aufion umgebenden Gitter- 
ionen von dessen Anregungszustand abhangen. Diese Tatsache sollte 
auch fiir lokalisierte Zentren allgemeine Bedeutung besitzen. Hieraus, 
ergab sich der auch experimentell bekannte Fakt, daB die Emissions-— 
banden der Aktivatorsysteme im Vergleich zu den entsprechenden Ab-, 
sorptionsbanden stets im langwelligeren Gebiet liegen. | 

Natiirlich ist eine solche in bezug auf das Aktivatorzentrum ge-. 
richtete Verschiebung der Gleichgewichtslagen wegen der Deformierbar-. 
keit der Elektronenhiillen zusatzlich aber mit einer, wenn auch vorerst 
unbedeutenden, Polarisation verbunden. Da die genannten Gesetz- 
maBigkeiten qualitativ zufriedenstellend erhalten wurden, miiBte man 
annehmen kénnen, daB der EinfluB dieser Polarisation von kleinerer 
GréBenordnung ist. | 

Da bereits die Berechnung freier Ionen recht langwierig ist, ist es 
stets sehr vorteilhaft, wenn es gelingt, solche GréBen herauszugreifen, | 
die fiir ein zu berechnendes Ion direkt die Eigenschaftsunterschiede 
zwischen dem freien Zustand und der Bindung im Gitter geben, so wie 
das z. B. in der letztgenannten Arbeit mit der sog. Verschiebungsgr6Be in | 
einer genaherten Form gemacht wurde. 


Herr Professor Dr. HOSEMANN hat mich freundlicherweise auf eine altere Arbeit 
[HOSEMANN, Baccui, Nature, Lond. 171, 785 (1953)] aufmerksam gemacht, die zu 
seinem Bedauern in Deutschland heute noch véllig unbekannt sei und in der bereits 
alles Wesentliche itiber die Art der kugelsymmetrischen Verteilung in Kochsalz 
angegeben wurde, allerdings noch ohne eine Deformation gegeniiber den freien 
Ionen festzustellen. 


® BaraRINn, M.: Arbeitstagung ,,Physik und Chemie der Kristallphosphore, | 
Greifswald'’, 1959. | 
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Aus dem II. Physikalischen Institut der Universitat zu Kéln 


Die magnetische Suszeptibilitat von eisen- 
und zinkdotiertem Germanium* 


Von 
DAGSIsT. 
Mit 3 Figuren im Text 


(Eingegangen am 21. Juli 1959) 


Germanium single crystals grown from an iron doped melt posses a diamagnetic 
susceptibility shifted in paramagnetic direction, which is independent of the field. 
This shift is caused by ferromagnetic precipitates. The distribution coefficient follows 
to 10-4. Analogous experiments with nickel give no change in susceptibility. — 
Zinc has acceptor states with two ionization levels and should cause a special 
dependence of susceptibility from temperature. But its solubility proved so small 
that only the contribution from free holes was measurable. 


A. Einleitung 


Frithere Arbeiten!»? behandelten den Beitrag der freibeweglichen 
Elektronen und Defektelektronen zur magnetischen Suszeptibilitat von 
Halbleitern (Si, Ge und m-InAs). Die Dotierelemente waren so gewahlt, 
daB nur die Ladungstrager, nicht aber die vorhandenen Fremdatome die 
Suszeptibilitat beeinfluBten. Im vorhegenden Teil sollen Messungen an 
eisen- und zinkhaltigem Germanium besprochen werden, bei denen 
Fremdatome selbst wirksam werden kénnen. Orientierende Messungen 
an Germanium mit Nickel und Indiumarsenid mit Eisen werden gestreift. 

Die Abschnitte B und C behandeln die Suszeptibilitat von Stér- 
atomen und ferromagnetischen Ausscheidungen und erméglichen die 
Diskussion der Messungen (Abschnitte D und E). Die Beschreibung der 
bentitzten magnetischen Waage folgt in einer spateren Publikation. 


B. Die Suszeptibilitat atomarer Stérstellen 


Die verschiedenen Anteile der magnetischen Suszeptibilitat sind in 
Abschnitt B aus! zusammengestellt. Der Beitrag von Stérstellen in 
Halbleitern wurde von BuscH und MooseEr? behandelt: einfach ioni- 
sierbare Donatoren oder Akzeptoren liefern im neutralen Zustand einen 


* Habilitationsschrift (Teilauszug) Universitat zu Kéln 1958/59. 

1 Geist, D.: Z. Physik 157, 335 (1959). 

2 Geist, D.: Z. Physik 157, 490 (1960). 

3 Buscu, G., u. E. Mooser: Helv. phys. Acta 26, 611 (1953). — Moser, E.: 
Phys. Rev. 100, 1589 (1955). 
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Paramagnetismus, der vom Spin des ,,Extraelektrons” herriihrt (magne- | 
tische Bahnmomente werden im Kristall durch die elektrischen Felder | 
im allgemeinen zerstért). Fiir mehrfach ionisierbare Stérstellen muf 
man die entsprechende Besetzungsstatistik beriicksichtigen. Fiir doppelt } 
ionisierbare Stérstellen findet man die Volumsuszeptibilitat* 
(4/7) ) Hp Na sinh ( (upA/k T) (1) 
E + cosh (uy H/k T) 


mit 


ar) a | 


Oe ee OE i 

a os oF ) + Sexp (7 | 
(H Magnettfeld, N, Stérstellendichte, E’ Umladungsenergie der Stdérstelle | | 
fiir den Ubergang ,,neutral > einfach ionisiert“, E’’ fiir den Ubergang J 


einfach ionisiert > doppelt ionisiert‘‘). Bei nicht zu tiefen Tempera- | 
turen und nicht zu hohen Feldern gilt (T=10 °K, H 50000 Oe) 


x = ",NJRT (A+). (3) 


Will man die Formel auf einfach ionisierbare Stérstellen anwenden, so 
setzt man E’ = oo und der zweite Summand in EF (2) fallt weg. Solche 
Stodrstellen sind in Germanium, Silizium und Indiumarsenid bei Tem- 
peraturen tiber 100 °K praktisch véllig ionisiert (E>>1), so daB sie | 
keinen Beitrag mehr lefern. Mehrfach ionisierbare Stérstellen sind auch 
noch bei Temperaturen tiber 100 °K nicht vdéllig ionisiert, z.B. Zink in 
Germanium. 


Mit den an Stoérstellen gebundenen Elektronen ist auBerdem ein Diamagnetismus 
verknipft gemaB? 

% = — e772 (2N, — n)/6m* c?. (4) 

y ist der Bahnradius des gebundenen Stérstellenelektrons. Dieser Anteil verschwin- 


det natiirlich bei volliger Ionisation der Stérstelle. — Weitere Angaben zur Beset- 
zungsstatistik finden sich in der Literatur®. 


C. Die Suszeptibilitat ferromagnetischer Ausscheidungen 
Ferromagnetische Einschliisse in einem Kristall bedingen eine 
scheinbare paramagnetische Suszeptibilitat. Werden die Einschliisse 
vom auBeren Magnetfeld H gesattigt, so resultiert die feldabhangige 
scheinbare Suszeptibilitat 


i (EL) 40's Co fT (5) 


(c, Konzentration der Verunreinigung in g/cm3, o, Sattigungsmoment 

der Verunreinigung pro g). Durch Extrapolation auf 1/H =0 kann man 

die Suszeptibilitat x des Stoffes selbst bestimmen. Ein Beispiel zeigt 

in Fig. 3 Punktreihe d, die den Verlauf von y = ox (#) fiir das kiinstlich 
<(Grisr, Diz Z. Naturtorsch) 12an8738 (1957). 


5 CRAWFORD jr., J.H., u. D.K. STEVENS: Phys. Rev. 94, 1415 (1954). — Lanps- 
BERG, P.T.: Proc. Phys. Soc. Lond. 71, 69 (1958). 


Die magnetische Suszeptibilitat von eisendotiertem Germanium 125 


oberfldchlich ferromagnetisch verunreinigte Praparat Nr. 3 zeigt. Wie 
in Abschnitt D mitgeteilt wird, ist jedoch Nr. 3 von Hause aus mit 
Eisen dotiert, zeigt aber keine Feldabhangigkeit (Linie c). Dieses Ver- 
halten 1aBt sich verstehen, wenn die Ausscheidungen aus Partikeln 
hochpermeablen Materials (j—> oo) bestehen. Infolge der Entmagneti- 
sierung besitzen die Partikeln nur eine Magnetisierung 


J =HIN. (6) 
Der Einfachheit halber seien die Einschliisse kugelf6rmig angenommen 


mit einem Entmagnetisierungsfaktor N=42/3. Das gesamte magne- 
tische Moment des Praparats wird 


m=xV H +3V,H/4a. (7) 


(V Volumen des reinen Stoffs, V, Volumen der ferromagnetischen Ver- 
unreinigung.) Daraus folgt der Eisengehalt cp, in Atomteilen zu 


Che = N,|Nq = (AIA ,) (47/3) (x, i a) : (8) 
%, ist die Volumsuszeptibilitat des reinen Praparats, x, die des ferro- 
magnetisch verunreinigten (7, Zahl der Verunreinigungsatome, 1, Zahl 
der Atome der reinen Substanz, A, deren Atomgewicht, A, Atomge- 
wicht der Verunreinigung). 

Eine andere Uberlegung® geht davon aus, da jedes Ferromagneticum aus 
Bereichen besteht, die spontan bis zur Sattigung magnetisiert sind. Kleine Partikeln 
bestehen unter Umstanden aus einem einzigen Bereich. Solche Eindomanenbereiche 
besitzen ein magnetisches Moment m=/J,V, (Jj, Sattigungsmagnetisierung, 
V, Volum). Eine Gesamtheit von x Bereichen kann man als paramagnetisches Gas 
behandeln. Der Zusammenhang zwischen Feldstarke H und magnetischem Mo- 
ment m ergibt eine Langevin-Funktion (bzw. Brillouin-Funktion, wenn nur diskrete 
Einstellungen von m im Felde H zugelassen werden) 


m = nm (coth (mH/k T) — (k T/m#)) (0) 
= nm? H/3kT + f(H?,...). 
Kennt man den ferromagnetischen Verunreinigungsgehalt und befindet man sich 


im linearen Anfangsteil der Funktion, so ist das gesamte magnetische Moment des 


Praparats 

m=u,VH =2xVH 4+ JZV,V, H/3kT (10) 
und das Volumen eines Bereiches ergibt sich zu 

Vi, = 3k TV (us — x) Ti Y- (11) 

Gem4B (10) miiBte die Zusatzsuszeptibilitat (x, — x) starke Temperaturabhangigkeit 
(1/T-Gesetz) zeigen. Wie aus Tabelle 1, Zeile 13 (x~xz) zu entnehmen ist, stellt 
man experimentell nahezu Konstanz dieses Anteils fest. Offenbar trifft die erste 
Betrachtung den Sachverhalt hier besser, so da® sie der Auswertung zugrunde- 
gelegt wurde (Abschnitt D). 

6 Vgl. insbesondere die eingehenden Untersuchungen von KNAPPwost: KKNAPP- 
Posi Aw: Z..phys. Chem, N.b.12,1——27 30 (1957). — Z. Elektrochem. 61, 1328 
(1957); 63, 278 (1959). — Knappwost, A., u. A. ILLENBERGER: Naturwiss. 45, 238 
(1958). 
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D. Das Verhalten von Eisen in Germanium * 

Eisen erzeugt Zentren (Traps) in Germanium, die die Rekombination | 
stark begiinstigen und fiir alle Nichtgleichgewichtszustande von groBer | 
Bedeutung sind. Deshalb schien es interessant, eisenhaltiges Germanium | 
zu untersuchen. Eisen als Ferromagneticum sollte sich im Hinblick aut | 
sein Léslichkeits- und Fdallungsverhalten gerade bei magnetischen | 
Messungen auch in kleinen Mengen | 

700 noch bemerkbar machen koénnen. | 


Die beiden untersuchten Kristalle | 
wurden nach dem Verfahren von 
CzOCHRALSKI aus der Schmelze ge- 
wonnen**, PO2 wuchs im Wider- 
standsofen, L 343 im Hochfrequenzofen. | 
Zu Beginn des Prozesses befand sich | 
reines Germanium im Tiegel, spater 
wurde zweimal Eisen in die Schmelze 
eingebracht. Eisenzusatz, Eisengehalt 
und Widerstandsverlauf sind in Fig. 1 
bzw. Tabelle 1 eingetragen. Die Ande- 
rung des elektrischen Widerstandes geht 
zum geringsten Teil auf das Eisen, tiber- 
wiegend jedoch auf dessen Verunreini- | 
gungen zuriick. Der Entmischungs- 
koeffizient von Eisen betragt nach 
einer eigenen Bestimmung (s. unten) 
etwa 104, derjenige von Phosphor ®:? 
bekanntlich 0,12. Also geniigt bereits ein 
Phosphorgehalt von 5- 10-4 im Eisen 
zu einer (unerwiinschten) Beeinflussung 
der Leitfahigkeit. Die Zahl der freien 
Antang 7 ie eee iy, \ | fnqe Trager blieb jedoch in allen Fallen so 


spentisther Widerstand 


0 Poe 7 y 3 ee ae 5 Lsyetssg oe 
Des lb ees? 4 gn eee ake ca oes see nichts 
Entternung vom Antang aes Kristalls metros oh Ronee a A aan): 
Fig. 1. Verlauf des spezifischen Widerstandes lings Aus Fig. 2 geht hervor, daB die 
der eisendotierten Kristalle L 343 und PO 2, arama netische Zusatzs VA 2 
Pfeile: Eisenzusatz zur Schmelze DP 8 0 eptl 


bilitat ungefahr proportional zum 
Eisengehalt der Schmelze ist. Diese Aussage ist nur im Falle einer 
feldunabhangigen Suszeptibilitat sinnvoll. Sorgfaltige Messungen*** 


* Vorlaufige Teilveréffentlichung?, 

** Fiir Mitarbeit bei der Ziichtung des Kristalls PO 2 danke ich Herrn cand. 
phys. P. Grosse. — Der Fa. Standard Elektrik Niirnberg danke ich fiir die Er-| 
laubnis, den Kristall L 343 zu ziichten. 

xxx Fiir Mitarbeit an den Messungen zu Kristall L 343 danke ich den Hemea| 
cand. phys. J. HEHNEN und cand. phys. E. BorcHeErt. } 

7 Geist, D., u. J. HEHNEN: Internationales Kolloquium iiber Halbleiter und | 
Phosphore. Garmisch-Partenkirchen 1956. 

8 Burton, J.A.: Physica, Haag 20, 845 (1954). 

® Burton, J.A.: Effect of impurities and imperfections in semiconductors, | 
Impurities and imperfections. Amer. Soc. for Metals, Cleveland 1955. 
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an L 343 in Feldern bis 16000 GB (Fig. 3) ergaben  tatsichlich 
keinerlei Feldabhangigkeit. 

Wie in Abschnitt C gezeigt wurde, bietet der Entmagnetisierungs- 
effekt kleiner Eisenteilchen eine Erklarungsméglichkeit. Der Gehalt an 
,lerromagnetischem‘‘ Eisen im Praparat wird dann berechenbar. Man 
kann nicht erwarten, atomdispers geléstes Eisen magnetisch festzu- 
stellen, da der Paramagnetismus der einzelnen Atome zu gering ist. 


Feld in kbauB 


0° 2-107 MOS # So. 2 
KG 0 6 
CJS eS) C95 
70"}- 70” 
°74 
mh 
es 0 
2 *72 
70°, 2 -797 
°722 
79% = =20 7g" 
70° 70% ae 70" 0 G2 OY Ob 
Aromte/le VB in (e6ouB)’ 


Eisengehalt der Cermaniumschinelze 
Fig. 2 Fig. 3 


Fig. 2. Paramagnetische Zusatzsuszeptibilitat eisenhaltiger Germaniumpraparate. (An den Punkten sind 
die Praparatnummern angegeben, vgl. Tabelle 1) 


Fig. 3. Magnetische Massensuszeptibilitat y von eisenhaltigem Germanium als Funktion der Feldstarke 

(vgl. Tabelle 1). a L 343/10; reines Germanium. 6 L 343/14 und c L 343/3; aus eisenhaltiger Schmelze 

geziichtetes Germanium. d Dasselbe Praparat wie c, jedoch kiinstlich oberflachlich mit Eisenpulver 
verunreinigt 


Von Kupfer in Germanium wei man nun?®, daB es bei hoher Temperatur 
eine hdhere Léslichkeit besitzt, als bei tieferer Temperatur und deshalb 
bei nicht zu raschem Abkiihlen wieder ausgeschieden wird. Wenn 
Kupfer ein solches Verhalten zeigt, kann man ein ahnliches von andern 
Schwermetallen, also auch von Eisen erwarten. Die Werte in Zeile 15 
geben dann praktisch den Gesamteisengehalt des Avistalls an. Die 
Zusammensetzung der Schmelze fiir die einzelnen Teile der Kristalle 
steht in Zeile 2, 3 und 14, und es folgen die Entmischungskoeffizienten 
in Zeile 16. Es ergibt sich der verhaltnismaBig hohe Wert von 10%. Er 
ist merklich groBer als der in der Literatur angegebene™ (etwa 10°). 


10 THURMOND, C.T., u. J.D. STRUTHERS: J. phys. Chem. 57, 832 (1953). — 
Buank, K., D. Geist u. K. SEILER: Z. Naturforsch. 9a, 515 (1954). 

11 TyLER, W.W., H.H. Wooppury u. R. Newman: Phys. Rev. 94, 1419 (1954). 
TyLerR, W.W., u. H.H. Woopsury: Phys. Rev. 96, 874 (1954). 
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DaB ein geringer Eisengehalt gelést bleibt, wird durch die Tatsache 
nahegelegt, daB die Praéparate auf der langwelligen Seite der Eigen-}| 
absorptionskante (1,6) bei tiefen Temperaturen (90 °K) ausgepragte) 
Photoleitfahigkeit mit sehr groBen Zeitkonstanten zeigen’. 


| 


In Analogie zu den Untersuchungen itber das Verhalten von Eisen’ 
in Germanium wurden Versuche mit Nickel angestellt. Es konnte jedoch, | 
kein meBbarer Effekt gefunden werden. Dagegen zeigte Indiumarsenid | 
mit Eisenzusatz die tibliche feldabhangige Suszeptibilitat. 


E. Das Verhalten von Zink in Germanium 


Die Untersuchungen an zinkdotiertem Germanium sollten AufschluB 
iiber das magnetische Verhalten von mehrfach ionisierbaren Stérstellen. 
in Halbleitern geben*. Zink bildet zwei Akzeptorniveaus, von denen, 
bei der Temperatur der fliissigen Luft eines bereits mit einem Elektron 
besetzt ist. Dieses Elektron sollte seines Spins wegen zu einem Para- 
magnetismus AnlaB geben. Zur Zeit, als die Versuche begonnen wurden, 
war in der Literatur fiir den Entmischungskoeffizienten von Zink der 
Wert k =c,)/c;=0,01 angegeben®. Nach einer allgemeinen empirischen 
Regel® besteht ferner zwischen der maximalen Léslichkeit c;ma, und} 
dem Entmischungskoeffizienten der Zusammenhang C;max 0,05 k. Es 
konnte also erwartet werden, daB maximal 5-104 Atomteile ent- 
sprechend etwa 10!® Zinkatomen pro cm? léslich sein wiirden. Die Ein- 
waage fiir den héchstdotierten Kristall war so, daB fiir k =0,01 die Zahl 
der Zinkatome 4-10!7cm™* betragen hatte!%, eine magnetisch fest- 
stellbare Konzentration. 

Die eigenen Messungen am zinkdotierten Germanium*>** ergaben die Unhalt- 
barkeit der obigen Entmischungs- und Léslichkeitsangaben. Aus den elektrischen 
Messungen (Tabelle 2) geht hervor, da8 durch das Zink Akzeptoren ins Germanium 
gelangen (Zeile 5 und 9). Ob die gefundenen Lécher ausschlieBlich vom Zink stam- 
men, wurde nicht untersucht. Der schwachdotierte Kristall Nr. 118 hat die Suszep- 
tibilitat reinen Germaniums. Die freien Trager sind ihrer geringen Konzentration 


wegen (einige 10! Lécher/em) erwiesenermafen nicht feststellbar!@. Aber auch > 
das Zink bewirkte offenbar keinen Effekt. 


Lediglich Praparat Nr. 117 mit dem héchsten Zinkgehalt ist merklich 
diamagnetischer als reines Ge (Zeile 10). Dieser Diamagnetismus 
stammt von den freien Léchern!* (Zeile 9 und 12). Die Me8werte 
(Zeile 11) liegen noch etwas diamagnetischer; bei Zimmertemperatur 


* Fiir Mitarbeit bei der Herstellung eines zinkdotierten Kristalls danke ich 
Herrn cand. phys. P. Grosse. 

*x* Reinstes, nicht im Handel befindliches Zink wurde freundlicherweise von 
der Fa. Berzelius Metallhiitten GmbH. zur Verfiigung gestellt. 

12 MASSMANN, Hans: Diss. Kéln 1958. 

138 DunLaP, W.C.: Phys. Rev. 96, 40 (1954). 

14 Siehe 2, Abschnitt D. 
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sind die Abweichungen noch innerhalb der MeBfehler. Die Tieftempera- 
turwerte diirfen etwas im festgestellten Sinne auseinanderfallen, da der 
berechnete Wert ftir eine tiefere Temperatur (kleinere Tragerdichte) als | 
der gemessene gilt. Ein auf das Zink zuriickfithrbarer Paramagnetismus 
ist also nicht auffindbar. 

Offenbar ist die Léslichkeit des Zinks in Germanium viel kleiner als 
aus den dlteren Werten zu schlieBen war. Dieser Verdacht wird durch 
spatere Literaturangaben bestatigt!®. Mit dem tatsadchlichen Ent- 
mischungskoeffizienten * k =4-10~4 gerechnet besitzt Praparat Nr. 4117 
1,6-10!%cm-3 Zinkatome (Zeile 15), die nur eine Volumsuszeptibilitat 
(Zeile 16) x =3,5-101 ergeben, ein tatsadchlich nicht feststellbarer 
Effekt. 


Zusammenfassung 


Beim KristallzuchtprozeB in Germanium geléstes Eisen scheidet 
sich beim Abkiihlen in ,,ferromagnetischen“ Partikeln aus. Diese Par- 
tikeln verringern die diamagnetische Suszeptibilitat, ohne jedoch eine 
Feldabhangigkeit zu ergeben. Der Eisengehalt ist bestimmbar und 
liefert zusammen mit der Konzentration der Schmelze den Entmi- 
schungskoeffizienten von Eisen in Germanium zu 104. GrdBere Eisen- 
mengen in Indiumarsenid liefern eine feldabhangige Zusatzsuszeptibili- 
tat. Nickelin Germanium beeinfluBt die Suszeptibilitat itberhaupt nicht 
merklich. 


Zink wirkt in Germanium als Akzeptor mit zwei Ionisierungsstufen 
und sollte auf Grund des Spins seiner AuBenelektronen eine eigentiim- 
liche Temperaturabhangigkeit der Zusatzsuszeptibilitat verursachen. 
Die Léslichkeit von Zink erwies sich jedoch als extrem gering, so daB 
die Effekte doch noch unter die Nachweisgrenze der empfindlichen 
(%¥er ¥3 - 10" cgs,,) Apparatur fielen und nur der Beitrag der vom Zink 
gelieferten freien Defektelektronen nachweisbar war. 

Herrn Professor Dr. J. JAUMANN danke ich fiir die Méglichkeit, diese Arbeit an 
seinem Institut auszufiihren. Ferner danke ich den Firmen Berzelius Metallhiitten 


GmbH., Siemens-Schuckert und Standard Elektrik fiir die zur Verfiigung ge- 
stellten Materialien. 


* Da nicht unbedingt sicher auszuschlieBen ist, daB ein Teil des Zinks durch 
Verdampfung verlorengeht, soll versucht werden, ob doch noch gréere Zink- 
mengen in feste Lésung gebracht werden kénnen. 

15 WoopBurY, H.H., u. W.W. TYLER: Phys. Rev. 100, 1259 (1955). 
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Aus dem Physikalischen Institut der Technischen Hochschule Braunschweig 


Untersuchung des ,,Auroral Afterglow“ 
und seiner Priparationsstadien 


Ill. Das Abklingen des ,,Auroral Afterglow“ 
Von 
HERBERT HEINRICH BROMER 
Mit 3 Figuren im Text 


(Eingegangen am 5. Dezember 1959) 


The intensity decay of negative bands of Nj and of first positive bands of N, in 
the auroral afterglow has been measured. An explanation, seeming possible for 
the decay curves of the first ones is proposed. By this the intensity decay in the 
beginning of the afterglow at high ionic densities is determined by the recombination 
of Nj} with electrons. Later, the ambipolar diffusion of the charge carriers to the 
wall causes the time dependance. A value of the ambipolar diffusion coefficient 
in nitrogen, derived from the measurements is given by the relation D, - p » 124cm? 
sec! Torr. The temperature of the charge carriers is estimated to be 313° K. 
The intensity decay of the 1. pos. group in the afterglow seems mainly to be due 
to the diffusion of metastable particles to the wall. 


Abgeschlossene Entladungsrohre, die mit Gemischen von Stickstoff 
und Sauerstoff gefiillt worden sind, durchlaufen wahrend langdauernder, 
stromstarker Entladung verschiedene Stadien der Entladung und des 
Nachleuchtens. In zwei vorhergehenden Teilen dieser Arbeit (im fol- 
genden mit I' und II? zitiert) wurde der beobachtete Ablauf der Prapa- 
ration im einzelnen beschrieben (s. I) und ttber Messungen des In- 
tensitatsabfalles verschiedener Emissionen im Nachleuchten (NL.) des 
airglow-, NO- und Lewis-Rayleigh-Stadiums berichtet (s. II). Die 
Praparation der Entladungsrohre endet beim auroral-Stadium. Im 
Nachleuchten dieses Stadiums, dem auroral afterglow, werden neben 
Banden des neutralen Stickstoffmolekiiles auch negative Banden des 
N3-Ions (B22; — X?X7) ausgestrahlt, deren zeitlicher Intensitatsverlauf 
mit der in I ausfiihrlich beschriebenen Apparatur gemessen und in 
Fig. 1 (Kurve 1) dargestellt worden ist. Die Messungen wurden an 
einem sauerstoffarmen Entladungsrohr (s. I, Tabelle) vorgenommen. 
Man erkennt, daB die relative Intensitat J,/Z) durch Fortfall der Elek- 
tronenstoBanregung sehr schnell vom Wert Eynax/Zo (Emax = Maximal- 
wert der Intensitat in der Entladung) auf den Wert 1 abfallt. Der 


1 BrOmeErR, H.H.: Z. Physik 157, 601 (1960). 
2 BROMER, H.H.: Z. Physik 158, 1 (1960). 
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Tabelle 1. Ubersicht tiber die verwendeten Filter 
Se SE ea eee 


Filter1:| Interferenzfilter; Fa. Balzers, Lichtenstein; Type Filtraflex DT blau; 
durchlassig von 395 nm bis 480 nm fiir die Sequenzen Av =O, 1, 2 der 
4. neg. Gr. des NS 


Filter 2:| Gelatine-Farbfilter; Fa. Géttinger Farbfilter, Gottingen; Type Hg 
546,1 nm; Durchliassigkeitsmaximum bei 520 nm, Halbwertsbreite 27 nm; 
durchlassig fiir die Ubergange (14,9) bis (20,15) der 1. pos. Gr. des Ng, 
deren obere Zustande oberhalb der Pradissoziationsstelle liegen 


Filter 3:| Farbfilter; Fa. Schott & Gen., Mainz; Type OG 5; durchlassig im roten 
und ultraroten Spektralbereich fiir die 1. pos. Gr. des N, ohne Bevor- 
zugung bestimmter Schwingungsiibergange; kurzwellige Absorptions- 
kante bei 530 nm 


Filter 4:| Kombination aus Farb- und Interferenzfilter; Fa. Balzers, Lichtenstein; 
Durchlassigkeitsmaximum bei 585 nm, Halbwertsbreite 23 nm; durch- 
lassig fiir die im Lewis-Rayleigh-NL. bevorzugten Ubergange (10,6), 
(145:7),) (4258) der 1 2eposie GurdesmiNg 


weitere, durch den Mechanismus des NL. bestimmte zunachst sehr steile 
Abfall geht in eine Gerade iiber. Gegen Ende des NL. verlangsamt sich 
der Abfall weiter, und die MeBkurve weicht von der eingezeichneten 
Geraden ab. Wie durch Spektralaufnahmen festgestellt werden konnte 
(s. I, Fig. 9), tragen hier die langsamer abfallenden Banden der 
2. pos. Gr. des N, (C*U/,—6'H,) zu. der gemessenen Intensitat 
bei. Fiir die spektrale Zerlegung (s. I) wurde ein Interferenzfilter 
(s. Tabelle 1, Filter 1) benutzt. Durch eine Dauerentladung von 
etwa 300 Std wurde der Druck im EntladungsgefaB erniedrigt. Dabei 
nahm die Zeitdauer des NL. ab, wie man an der Kurve 2 der Fig. 1 er- 
kennt. Trotzdem stimmen beide Kurven im Anfang innerhalb der MeB- 
genauigkeit iiberein. Nur der exponentiell abfallende Teil der Abkling- 
funktion wird bei einer Druckerniedrigung steiler*. 


Zur Deutung der Emissionen von negativen Banden des N} im 
auroral afterglow wurden verschiedene mehrstufige StoBprozesse heran- 
gezogen*:4,°, auf deren Diskussion hier bewuBt verzichtet werden soll. 
Es ist jedoch sehr fraglich, ob im aktiven Stickstoff solche StoBprozeB- 
reihen in mehreren aufeinanderfolgenden Schritten mit ausreichender 
Wahrscheinlichkeit ungestért ablaufen, um durch sie die iiber Zeit- 
raume von Sekunden beobachtete Emission der 1. neg. Gr. erklaren 


* Bryan, Hott u. OLDENBERG® berichten von einem je nach der Starke der 
vorausgehenden Entladung unterschiedlichem Verhalten ihres short duration 
afterglow. Es wurde daher das Verhalten des Rohres bei erhéhter Stromstarke 
untersucht; doch konnten ahnliche Beobachtungen hier nicht gemacht werden. 

8 Kapran, J.: Phys. Rev. (2) 52, 257 (1937). — Mirra, S.K.: Phys. Rev. (2) 
90, 516 (1953). — KuNKEL, W.B.: Phys. Rev. (2) 92, 534 (1953) 

4 OLDENBERG, O.: Phys. Rev. (2) 90, 727 (1953). 

° Bryan, R.B., R.B. Hott u. O. OLDENBERG: Phys. Rev. (2) 106, 83 (1957). 
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zu kénnen. Daher hatten Carto und STILLE® die Anregung lang- 
lebiger, aus der Entladung stammender Molekiilionen vorgeschlagen 
und im einzelnen diskutiert. Gegen den Deutungsversuch konnte dann 
zunachst eingewendet werden!, daB die Voraussetzung der Langlebig- 
keit der NZ mit einer Reihe experimenteller Bestimmungen des Elek- 
tronen-Rekombinationskoeffizienten mit Methoden der Mikrowellen- 
technik kaum vereinbar ware. ‘ 


Neuere mikrowellentechnische  “/ f, 
Bestimmungen desElektronen- | ease 
Rekombinationskoeffizienten 

in Wasserstoff machen es 74 


jedoch wahrscheinlich, worauf 


BROMER und STILLE’ hin- 

gewiesen haben, daB8 auch ] 
N3-Ionen eine gréBere Lebens- pz, 
dauer besitzen, als fiir sie | 


mit den friiheren Methoden 
ermittelt worden war. 


Die nachfolgende Deutung 
des gemessenen Intensitats- 
abfalles der negativen Banden 
scheint die Vorstellung lang- 
lebiger, aus der Entladung ] 


stammender Molekiilionen zu ; as = 

stiitzen. 0 05 10 135 20 25 tins 
Fig. 1. Zeitlicher Verlauf von Funktionen J,/Z) fiir die 
Sequenzen Av =0, 1, 2 von Banden der 1. neg. Gr. des N 


Fir die Deutung der Kur- 
ven in Fig. 1 wird angenom- 
men, daB metastabile Teilchen 
(Stickstoffmolekiile oderStick- 
stoffatome) die in der Ent- 


im auroral afterglow bei verschiedenen Drucken (p,; >),). 
Die Abweichungen von den eingezeichneten Geraden gegen 
Ende des NL. werden durch stérende Banden der 2. 
pos. Gr. des N, hervorgerufen. f) = 0: Zeitpunkt des 
Abschaltens der Entladung. J;/Z,: Relative Intensitat der 
Banden bezogen auf die Intensitat 7, im Zeitpunkt ft, =0. 
Emax/I): Zugehériges Maximum der relativen Intensitat 


ladung gebildeten N 3-Ionen in der Entladung 
mehrfach zur Emission anregen 
und daB die Konzentration dieser Teilchen im Rahmen der folgenden 
Uberlegungen als konstant betrachtet werden darf. Das bedeutet, daB die 
gemessene Intensitat der negativen Banden als proportional zu der je- 
weils vorhandenen Ionenkonzentration angesehen wird und fir den 
Intensitatsabfall ausschlieBlich der ProzeB der Ladungstragervernich- 
tung verantwortlich ist. 

Unter Voraussetzung thermischen Gleichgewichtes aller geladenen 
und ungeladenen Teilchen wird die Abnahme der Elektronendichte m_ 


6 Carto, G., u. U. StitLE: Z. Physik 133, 209 (1952). 
7 BrOMER, H.H., u. U. STILLE: Optik 15, 382 (1958). 
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im NL. durch die Gleichung 

as =D,:-A-n_—an®? —Noi,n_ (1) 
beschrieben’. Darin ist D, = ambipolarer Diffusionskoeffizient, 4 = 
riumlicher Laplace-Operator, «% = Elektronenrekombinationskoeffi- 
zient, N = Dichte der neutralen Molekiile die Elektronen anlagern, o = 
Wirkungsquerschnitt bei der Bildung negativer Ionen, 7, = mittlere 
Elektronengeschwindigkeit. Bei dem im EntladungsgefaB etwa_ herr- 
schenden Druck von 3 Torr haben die Ladungstrager schon 10° sec 
nach Abschalten der Entladung wieder thermische Geschwindigkeit er- 
langt. Eine nachtragliche Aufheizung des Elektronengases durch meta- 
stabile Teilchen soll ausgeschlossen sein. Die einzelnen Summanden in 
Gl. (1) kennzeichnen die Beitraége der ambipolaren Diffusion, der Elek- 
tronenrekombination und der Bildung negativer Ionen zur zeitlichen 
Abnahme der Elektronendichte. Direkte Elektronenanlagerung ist fiir N, 
nicht bekannt®, dagegen ein relativ wahrscheinlicher ProzeB beispiels- 
weise fiir O., NO, CN, OH oder H,O, die als Verunreinigung in Stick- 
stoff auftreten konnen. Durch die langdauernde stromstarke Entladung 
werden aber offenbar die Verunreinigungen bevorzugt aufgezehrt, wie 
beobachtet wurde, so daB schlieBlich reinster Stickstoff zuriickbleibt. 
Entsprechend diesem Fehlen von elektronenanlagernden Verunreini- 
gungen vereinfacht sich Gl. (1) zu 


an_ 
dt 


=D,-A-n_—an*. (2) 


Allgemein herrscht in einem Plasma Quasineutralitat, die Dichte der 
positiven und negativen Ladungstrager ist gleich. Mit n_ =n, =ny+ 
wird aus Gl. (2) 
SAEED, As tae Sen 3) 


Zur Lésung dieser Gleichung®»!° wird vereinfachend die Variation der 
Elektronendichte itiber den Entladungsraum nicht beachtet und die 

ambipolare Diffusion nur durch die Zeitkonstante 
_ . 
tan (4) 
beriicksichtigt. Darin ist A eine fiir das Entladungsgefa8 charakteristi- 
sche Diffusionslange. Die vereinfachte Differentialgleichung (3) lautet 
dny+ Nyt 

dt 


% MN+ 


° FLUGGE, S.: Handbuch der Physik, Bd. XXI, S. 445. Berlin 1956. 
10 LoEB, L.B.: Basic Processes of Gaseous Electronics, Chapt. VI, p. 506. 
Berkeley u. Los Angeles 1955. — Bronpt, M.A.: Ions. sen, (2) WE), 7B (1950). 
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und hat die Lésung 


0 
ae ’ 
: Ny ENG —t/z 


(Farting) (Fae aR) ol 


Darin ist ny+ die Anfangsdichte der Ionen. Bei groBen Werten der 
Ionendichte fallt my+ schneller als die Exponentialfunktion und ndhert 
sich dieser bei kleinen My+, wo der Nenner ungefahr 1 wird. 

Ein solcher zeitlicher Verlauf entspricht genau dem gemessenen Ver- 
lauf der Funktion J,/Z, fiir negative Banden des N3 in Fig. 1, abgesehen 
von dem oben genannten, durch Banden der 2. pos. Gr. des N, verur- 
sachten verzégerten Abfall. Dariiberhinaus zeigt sich, daB sich die ge- 
messenen Werte J,/Z) sehr gut nach Gl. (5) darstellen lassen, wenn man 
nach Voraussetzung J,/I)~ny+ setzt. Demzufolge wird der anfanglich 
sehr steile Intensitatsabfall durch die Rekombination von N3-Ionen mit 
Elektronen und der bei kleineren Ionendichten exponentiell erfolgende 
Abfall durch die ambipolare Diffusion verursacht. 

Als Neigung der in Fig. 1, Kurve / eingezeichneten Geraden ergibt 


sich —— = 6,35 sect. Daraus laBt sich der ambipolare Diffusions- 
koeffizient nach Gl. (4) ermitteln. Fiir ein kugelférmiges Entladungs- 


gefaB vom Radius R ist A = *  Verwendet man diesen Wert und setzt 


R=8 cm ein, so erhalt man D, » 41,2 cm?- sect. D, ist druckabhangig 
und nimmt umgekehrt proportional zum Druck # ab. Der zur Zeit der 
Messung im Entladungsrohr herrschende Druck wird aus dem Prapara- 
tionsverlauf (s. I) auf 3 Torr geschatzt; damit wird 


Dp A24 cm* -sec*.- Lor. 


Die Gastemperatur betrug etwa 40° C, so daB sich mit D,~ T?* ein auf 
0° C reduzierter Wert D,-$+94cm? sec Torr ergibt. Nun ist der 
ambipolare Diffusionskoeffizient durch die Beziehungen 

—— ) 


bt e 


und 
Dx 2D* (7) 


(D* = Diffusionskoeffizient, TZ = Temperatur, b* = Beweglichkeit der 
positiven Ionen, k = Boltzmann-Konstante, ¢ = Elementarladung) mit 
der Beweglichkeit verkniipft, so da eine Vergleichsméglichkeit mit 
Beweglichkeitsmessungen besteht. Die meisten Bestimmungen von 
Ionenbeweglichkeiten in Stickstoff beziehen sich auf Nj-Ionen; exakte 


* Die Beziehung D,~T? konnte von Bionpr und BRowNn [Bronpi, M.A., u. 
S.C. Brown: Phys. Rev. 75, 1700 (1949)] an Helium experimentell nachgewiesen 
werden. 
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Werte fiir Nj-Ionen sind in der Literatur nicht bekannt. Eine Zusammen- | 


stellung von MausHart! 14Bt jedoch einen Wert von by+=2,8cm* f 
V-4sec+ (0° C, 760 Torr) als sehr wahrscheinlich erkennen. Der sich | 
aus den Abklingkurven der negativen Banden des Ng tiber die Gl. (6) 
und (7) ergebende Wert by+=2,64 cm? V1sec™ steht in guter Uber- | 
einstimmung dazu. 


In neuerer Zeit wurde der ambipolare Diffusionskoeffizient in Stick- i] 


stoff von FAIRE und CHAMPION!? nach Methoden der Mikrowellentechnik 


ermittelt. Der von ihnen angegebene, hier auf 0° C reduzierte Wert 
betragt D,p =103 Torr cm? sec?*. Ihm entspricht eine Beweglichkeit — 
by+ = 2,9 cm?/Vsec, ein Wert, der dem erwarteten sehr nahe kommt. Der | 


von FAIRE und CHAMPION ermittelte Wert des Elektronenrekombinations- 


koeffizienten «= 4,0 - 10-7 cm sec? erscheint jedoch mit der oben ge- — 
gebenen Deutung der Abklingkurven unvereinbar groB8. Nimmt man | 
zusatzlich an, daB der gemessenen Intensitat J,/J>=1 zur Zeit tj) =0 
eine Anfangskonzentration Ny =104%cm~-= entspricht, ein Wert der 
unter den gegebenen Bedingungen fiir wahrscheinlich gehalten wird, 
so erhalt man gemaB Gl. (5) einen Wert fiir x von der Gro8enordnung 
407 icme sec + 

Ein weiterer Hinweis fiir die Richtigkeit der hier gegebenen Deutung 
muB in dem Verhalten der Abklingkurven gegeniiber einer Druckver- 
minderung gesehen werden. Der exponentielle Teil des Abfalles wurde 
mit abnehmendem Druck steiler (siehe die Geraden in Fig. 1) in Uber- 
einstimmung mit der Beziehung D,~1/p. Im Gegensatz dazu ist der 
anfanglich beschleunigte, durch die druckunabhangige Rekombination 
von N3-Ionen mit Elektronen verursachte Abfall der beiden Kurven 
innerhalb der MeBgenauigkeit gleich. 


Aus der vorstehend gegebenen Deutung der an einem sauerstoff- 
armen Entladungsrohr gemessenen Abklingkurven der negativen Ban- 
den (s. Fig. 1) folgt auch die Deutung der an sauerstoffreichen Entla- 


dungsrohren gemessenen Funktionen. Ein Beispiel hierfiir ist in I lf} 


Fig. 6 dargestellt. Entsprechend den niedrigeren Drucken, bei denen 
hier das auroral-Stadium erreicht wurde, sollte die ambipolare Diffusion 
der N3-Ionen zur Wand mit anschlieBender Wandrekombination der 
beherrschende VernichtungsprozeB sein. Der auf allen MeBkurven er- 
kennbare etwa exponentielle Abfall steht in Ubereinstimmung mit 
dieser Uberlegung. Der Intensitatsabfall erfolgte erwartungsgemaB viel ff 
steiler, da der Diffusionskoeffizient bei niedrigeren Drucken gréBere |ff 


* In dem von FatrrE und CHAMPION angegebenen auf 0° C reduzierten Wert | 
ist offenbar ein numerischer Fehler enthalten. 

11 MausHartT, R.: Ann. Phys., VII. F. 1, 279 (1958). 

12 Farre, A.C., u. K.S.W. CHampion: Phys. Rev. (2) 113, 4 (1959). 
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Werte annimmt; entsprechend geringer war auch die Beobachtungs- 
dauer des NL. Noch offen ist die Frage nach der Natur des beobachteten 
anfanglichen Wiederanstiegs der Intensitat der negativen Banden im 
NL. und des ,,flash‘‘ (s. I). Da jedoch iiber die fiir eine mehrfache 
Anregung der Molekiilionen in den N3(B22%)-Zustand notwendigen 
Partner zu wenig bekannt ist, erscheint eine Beantwortung dieser Frage 
nicht médglich. Die im Zustand des flash beobachtete sehr gleichmaBige 
Intensitatsverteilung der 1. pos. Gr. (B 3/7, — AZ’) laBt fiir diesen Fall 
auf eine Anregung durch ElektronenstoB schlieBen. Dies kénnte ge- 
deutet werden, in dem man annimmt, daB das Elektronengas im NL. 
durch metastabile Teilchen aufgeheizt wird. Sonst ist es nicht eindeutig, 
woher die Elektronen 55 msec nach Abschalten der Entladung (Intensi- 
tatsmaximum des flash) noch die zur Anregung notwendigen Energien 
haben sollten. Der Gasdruck bei Auftreten des flash wird auf 5 - 10-3 Torr 
geschatzt; doch kann die Schatzung sehr wohl um eine Zehnerpotenz 
ungenau sein. 

CaRIO und STILLE® nehmen an, daB fiir die Anregung der N3-Ionen 
metastabile N(?P)-Atome (Anregungsenergie 3,57; eV) in Frage kommen. 
Zur Anregung des Nz (B22, v =8)-Niveaus, des obersten hier im NL. 
beobachteten Schwingungsniveaus aus dem Grundzustand Ny (X27, 
v=0O) sind jedoch 5,32,eV erforderlich. Hierzu reicht die Energie 
eines N (?P)-Atomes nicht aus. An der Anregung der Jonen werden also 
auch Partner mit hdheren Anregungsenergien, mdglicherweise N,(A)- 
Molekiile beteiligt sein. 

Die visuell gemachten Beobachtungen stehen im Einklang mit den 
an Hand der Abklingkurven diskutierten Uberlegungen. Mit dem Auf- 
treten eines auroral-Stadiums wird die beide Elektroden verbindende 
Entladungsbahn immer ausgedehnter und diffuser und zieht sich nach 
Abschalten kugelférmig in sich zusammen. 

Erst die mit zunehmender Reinheit des Stickstoffs vergréBerte Le- 
bensdauer der N3-Ionen erméglicht diesen eine Diffusion aus der Ent- 
ladungsbahn in das Kugelvolumen und die Ausdehnung der Entladungs- 
bahn wahrend der Entladung. Das Zusammenziehen nach Abschalten 
der Entladung weist auf den Einflu8 der Wand hin, zu der hin die 
Ionen bei abnehmender Dichte diffundieren. KURZWEG, Bass und 
Broipa!8 finden negative Banden im NL., wenn auch nur kurzzeitig, 
nur bei héheren Drucken (> 15 Torr) und sehr reinem Stickstoff ver- 
bunden mit einem ,,Ausbreiten‘‘ der Entladung. Beriicksichtigt man, 
daB sie das NL. in strémendem Gas untersuchten und da8 die Diffusion 
der Ladungstrager wegen der geringen Rohrdurchmesser sehr wirksam sein 
muB, so erscheint der zur Beobachtung notwendige Druck verstandlich. 


18 Kurzwec, U.H., A.M. Bass u. H. P. Brora: J. molec. Spectrosc. 1, 184 


(1957). 
Z. Physik. Bd. 158 10 
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Neben dem Intensitatsverlauf der negativen Banden wurde auch 
der von Banden der 1. pos. Gr. im auroral afterglow ermittelt. Die | 
Messungen sind in Fig. 2 dargestellt. Sie gehéren zu den Kurven der | 
Fig. 1. Die zugehorigen Drucke stimmen tiberein. Nach Fortfall der 
ElektronenstoBanregung fallt die relative Intensitat im Anfang schneller, 
in spiteren Zeiten des NL. in grober Naherung exponentiell ab. Das 
Verhalten beider Kurven ist etwa gleich. Mit abnehmendem Druck er- 
folgt der Intensitatsabfall steiler und das NL. wird kiirzer. Ein solcher 


\ Kurvenverlauf wurde auch 


= 


O35 70 15 20 


bei den sauerstoffreichen Ent- 
_ 4 Macnee ladungsrohren gemessen (s. I, 
| Fig. 6), wenn man von dem 
Wiederanstieg der Intensitat 
70° und dem flash (s. I, Fig. 4) 
absicht. 
10’ Im Lewis-Rayleigh-NL. war 
] 7(filter3) die DreierstoBrekombination in |} 
07 erster Linie fiir die Ausstrah- 
lung der Banden der 1. pos. Gr. 
4 2(Filter3) verantwortlich. Aus energeti- 
| schen Griinden ist fiir sie je- 
doch eine Anregung von Uber- 
o" gdngen mit v’ >12, von Ban- 
Eo 
0 


den der 1. pos. Gr. des N, im auroral afterglow bei ver- 
schiedenen Drucken (p; >p,). Die MeBkurven gehdren zu 
denen der Fig. 1, die zugeh6rigen Drucke stimmen tiber- 
ein. Flir die spektrale Zerlegung wurde Filter 3 benutzt 


+» 
25 TINS 


Fig. 2. Zeitlicher Verlauf von Funktionen J;/J, fiir Ban- 


den der 2. pos. Gr. und von 
GOLDSTEIN - Kaplan - Banden 
unmoglich. Schon in II wurde 
gezeigt, daB gegen Ende des 
Lewis- Rayleigh-Stadiums, ge- 


koppelt mit dem Auftreten von 
1. pos. Banden mit v’ >12, zusatzliche StoBprozesse auch fiir die An- 
regung der Ubergange mit v'<12 wirksam werden; dariiber hinaus wird 
die DreierstoBrekombination bereits entscheidend behindert. Diese 
Entwicklung setzt sich offenbar fort, und die Abklingkurven der Fig. 2 
deuten daraufhin, daB im auroral afterglow die Anregung der Banden 
der 1. pos. Gr. in erster Linie durch Sté8e metastabiler Teilchen erfolgt. 
In spateren Zeiten des NL. scheint jedenfalls die Diffusion metastabiler ] 
Teilchen zur Wand der entscheidende, den Intensitatsabfall bestimmende 
ProzeB zu sein, da sich eine andere Erklarung fiir das exponentielle Ab- 
fallen der Intensitat kaum finden laBt. Wiirde die Entaktivierung meta- 
stabiler Teilchen im Volumen fiir das exponentielle Abfallen verantwort- 


lich sein, so ware mit einer entgegengesetzten Druckabhangigkeit der | 


Intensitatskurven zu rechnen. Eine Diffusion von N-Atomen zur Wand | 
muB bei dem herrschenden Druck ( 3 Torr), den groBen GefaBdimen- ] 
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sionen und kurzen Beobachtungsdauern von vornherein aus den Uber- 
legungen ausscheiden. KaApLAn™ beobachtet in spateren Zeiten des 
auroral afterglow die Vegard-Kaplan-Banden (N,(A) —N,(X)). Daraus 
ist mit Sicherheit auf die Existenz gréBerer Konzentrationen meta- 
stabiler N,(A)-Molekiile im Plasma des NL. zu schlieBen, da es sich hier- 
bei um einen verbotenen Ubergang handelt. N,(A)-Molekiile werden 
also vermutlich an der Anregung der 1. pos. Gr. beteiligt sein. 


Nun ist jedoch die Ausstrahlung der Banden der 1. pos. Gr. auch als 
NachfolgeprozeB denkbar, da das untere Niveau der Banden der 2. pos. 
Gr. deren Ausgangsniveau ist; und metastabile Teilchen werden auch 
fiir die Anregung der Banden der 2. pos. Gr., der Goldstein-Kaplan- 


und der negativen Banden 1 

verbraucht. Beieinersolchen (g/7)” 

Uberlagerung der verschie- 5 (Alter 3) 
densten Entaktivierungspro- (Filter 4) 
zesse ist eine vollstandige 4 

Deutung der StoBprozesse at 

nach Messungen des zeitli- 

chen Abklingens allein nicht 24 

zu erwarten, wenn auch den 4 

Messungen noch weitere Ein- ati i Laer 


zelheiten entnommen werden Fig. 3. Zeitlicher Verlauf von Funktionen (I)/I,)~# fiir 
koOnnen. Nicht alle Uber- Banden der 1. pos. Gr. des N, nach MeBwerten der Fig. 2, 
Kurve 7 und zugehériger Messungen 
gange der 1. pos. Gr. fallen 
gleich ab. Die Messungen mit den Filtern 2, 3 und 4 (s. Tabelle 1) 
unterscheiden sich im Anfang des NL. bis etwa 0,5 sec nach Abschalten 
der Entladung. Dies zeigt die Darstellung in Fig. 3. Beide Kurven haben 
eine Wendetangente. ANDERSON, KaAvapAs und McKay? erhielten 
ahnliche Kurven fiir das Lewis-Rayleigh-NL., doch kénnen die dort 
angestellten Uberlegungen nicht auf diese kurzzeitigen Vorgange iiber- 
tragen werden. Um zu einem vollen Verstandnis der im auroral after- 
glow ablaufenden Vorgange gelangen zu kénnen, sind weitere experi- 
mentelle Arbeiten erforderlich, wie schon von CARIO und STILLE® vor- 
geschlagen worden ist. Insbesondere sind Messungen tiber das zeitliche 
Abklingen der Ladungstragerkonzentrationen in Vorbereitung. 


Meinen verehrten Lehrern, Herrn Professor Dr. G. CArio und Herrn Professor 
Dr. U. StitLe, danke ich fiir die Anregung zu dieser Arbeit und fiir die férdernde 
Unterstiitzung bei ihrer Durchfiihrung. 

Der Research Corporation, New York, sei fiir die Unterstiitzung der Arbeiten 
besonders gedankt. 


14 Kapran, J.: Phys. Rev. (2) 55, 598 (1939). 
15 ANDERSON, J.M., A.D. Kavapas u. R.W. McKay: Proc. Phys. Soc. Lond. 
A 70, 877 (1957). — ANDERSON, J.M.: Proc. Phys. Soc. Lond. A 70, 887 (1957). 
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Bound states in quantum electrodynamics* 


By 
rT. Cakoy 
(Received October 26, 1959) 


Instead of going into the various methods of attack of the bound 
state problem in Quantum Electrodynamics and its various approxima- 
tions we start with the breaking up of the Hamiltonian satisfying the 
physical requirements. 

In computing the cross section of any process one talks of states in 
the infinite past and in infinite future. For describing these states 
where both free and bound particles are present it is natural to state the 
number of particles along with other things like total momentum, spin 
etc. Asymptotically one thus requires compatible variables including 
the number operator N and such an unperturbed Hamiltonian which 
can bind up particles if necessary. We therefore first make a certain gauge 
transformation following Schwinger in order eliminate the longitudinal 


field. Let 7, be a constant time like vector 77, = —1 and let 
4 eA é Catt e 
aap ea Nu Ny Oxy Oxy = Nu Ny a A oir ay, (1) 
with 
Cay — 
tee and 7,4, =0. 


Lu 
We then get after making a certain contact transformation the following 
expression for the total Hamiltonian density of the field as, 


Ay (x) as A (%) im tote (x) i a a, =F 


1 dD(x— x’) 


¢ 1 . . , , 
{G Ox Nu» an, D(x (44 )) io) I, (e!) do}. 


Hence the total Hamiltonian, 


Hy = AL, Bit 2 ph zs i; Ais ay ais = [ = a gay Bx dx! 
= Hon 


say where, 


and a 
ii} Vee (5) 


* Eine ausfithrliche Darstellung wird im Indian Journal of Physics erscheinen. 
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To explain U and V let us write the w(x)’s in terms of a complete 
set of u, (x) and v, (x), the free particle solution for the positive and nega- 
tive energy states. We suppress the spin indices to avoid complication, 


thus 
p(x) = La,u, + Ldp Up (6) 


with a, and 6, a, the annihilation operators of electron and positron as 
usual. The use of integrals instead of series make no difference, we 
substitute (6) in (3) and work out the last term. From the types of 
terms which occur there we choose the following three types the sum of 
which is called U. 


U =c5),,4; as a,a, + c.,b¢ at a,b, + c® b bf b,b, (7) 


7st 


where the c’s are the c-number coefficients. The rest of the terms con- 
stitute V in (5). Under these circumstances we have H, and N commut- 
ing and thus one can define the vacuum state vector as 


N|V) =o. (8) 


To explain the state of affairs let us introduce the usual wave func- 
tion of two electrons, say as 


p (xx) =<V p(x) p(x’) ¥> (9) 
then 
h Cp e 
a ie og =a ue 


where Hp is the Dirac Hamiltonian in the configuration space of two 
electrons. 

Eq. (40) is the usual equation of old Quantum mechanics. Let the so- 
lution of (10) be obtained and 


p(xx') = f g(khk’) u, (x) uy (x') dk dk’. (11) 
Further since Y is an ora vector of N we must have 
W = [x (kR) at (12) 
and thus (9) and (11) gives 
W = f g(kk’) af ay |V> (13) 


A solution of (10) for the stationary state can thus give us the value of 
the energy and the state vector which we should now call Y) in view 
of the fact that we have so long used Hy and not H;. If however we 
have three particles two of which are bound and the third is free, then 
from a similar calculation one obtains, 


DP (4 Xp Hy) =P (H1 Ha) Up (%s) - (14) 
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Therefore g(k) now is of the form 
& (Ry Ry Rs) = ¥ (Ry ka) O(R — Re) - (15) 


Strictly speaking u, as such does not occur in (14) but for the considera- 
tion of asymptotic form this is enough. This idea can be easily genera- 
lised for the various types of binding amongst larger number of particles 
for forming the state vector Y%. One point which should be noted here 
is that even when we have not taken H, into account we can have 
scattering of particles by themselves purely by their coulomb fields; 
one cannot however have any sort of creation or annihilation. Moreover 
for any positron the corresponding charge conjugate p(x) is used in (9) 
and the corresponding 6 instead of @ is used in (13). 

One can thus work out to the first (Hj) approximation the bound 
state vectors (as well as unbound) YW using the solutions of the old 
fashioned equations similar to (10). To work out Y(0o) we use S with 
H, in (5) where 


Sa1+(=") f Haat etc. (16) 

Thus the matrix element for any process (including bound state lke 

positronium etc) i.e. the transition from the state Y,; at t= — o to the 
state YW, at t= + o is given, as usual by, 

PS Pe’, (17) 


The only thing is that Y; and Y; are obtained in a manner similar 
to (13). Needless to mention that the photon numbers are treated in the 
same way as in the free-free transition case. 

In conclusion we say that the method iterated above first breaks 
up the Hamiltonian in such a manner that even with the unperturbed 
part it is possible to bind up particles and yet the physical vacuum 
can be visualised as a zero particle state instead of a cumbersome de- 
finition of vacuum. It is for this reason that one can talk of states 
containing definite number of particles. For the case of covariant 
formalism, instead of (9) we shall have, 


p(%x') =<V e(xx’) Ply (x) p(x')] P> (18) 


where x and x’ are four vectors, P stands for the P bracket and ¢ has 
its usual meaning with values either +1 or —1. With this wave func- 
tion for example one gets instead of (10) the equation of Dirac-Fock and 
PODOLSKyY in the multiple-time formalism. 
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Aus dem Rontgeninstitut der Technischen Hochschule Stuttgart 


Dosis und Dosismessung bei ionisierenden Strahlungen 
Von 
R. GLOCKER 
Mit 2 Figuren im Text 


(Eingegangen am 22. August 1959) 


Der auf dem Boden der Medizin entstandene Begriff Strahlendosis findet in 
zunehmendem Mae Eingang in den physikalischen Sprachgebrauch. Damit 
entsteht das Bediirfnis nach einer mathematischen Form der Dosisdefinition, um 
die fiir physikalische GréBen notwendige Exaktheit zu erreichen. — Unter- 
scheidung zwischen differentieller und mittlerer Dosis — Nachweis, da® auch 
bei der differentiellen Dosis eine allgemein angebbare Beziehung zwischen der 
Dosis im MeSk6rper und der im Objekt nur in zwei Fallen (Elektronengleichgewicht 
oder Bragg-Gray-Prinzip) existiert. 


Zur Beriicksichtigung von 6rtlichen Verschiedenheiten der Dosis?! in 
dem betrachteten Volumen mit der Masse m wurde fiir R6ntgen- und 
y-Strahlen, sowie fiir ionisierende Korpuskularstrahlen vorgeschlagen 2, 
die Dosis — dort ,,Energiedosis‘’ genannt — zu definieren durch den 


Differentialquotienten 
_ we 
— am ~ 


D' (1) 


dE ist die in einem Volumelement der Masse dm abgegebene und dort 
wirksame Energie*. D’ wird im folgenden , ,differentielle Dosis genannt. 


* Die gedankliche Schwierigkeit, daB fiir Am—0O die Abmessungen eines 
Tonisationsraumes schlieBlich kleiner werden als die Ionenabstande, ist wohl kaum 
von praktischer Bedeutung. 

1 Die Internationale Kommission fiir radiologische Einheiten (ICRU) hat 
die Dosis — dort ,,absorbierte Dosis‘‘ genannt — nur mit Worten definiert: 
, Absorbed dose of any ionizing radiation is the energy imparted to matter by 
ionizing particles per unit mass of irradiated material at the place of interest.’ — 
Handbook Nr. 62 des Nat. Bur. Stand. Washington 1957. Es ware besser 
durch den Vorsatz ,,spezifisch‘‘ oder ,,reduziert'‘ eine klare Unterscheidung zu 
treffen gegen die ,,Integraldosis‘‘, welche die gesamte in dem betreffenden Bereich 
abgegebene Strahlungsenergie bedeutet. Vgl. Pour, R.W.: Naturwiss. 38, 147 
(1951); Strahlentherapie 107, 1 (1958). 

2 Vornorm DIN 6809 (1958); vgl. FRANz, H., u. W. HtsnNer: Strahlentherapie 
102, 590 (1957). 

3 Rs ist in weiten Kreisen unbekannt, daB schon 1913 TH. CHRISTEN (Messung 
und Dosierung von Rontgenstrahlen, Grafe und Sillem, Hamburg, S. 70) die Dosis 
durch einen Differentialquotienten definiert hat; im Nenner stand das Volum- 
element dv statt des Massenelementes dm. 
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In der Dosimetrie ist hautig die Dosis in einem Kérper von endlicher 
Ausdehnung von Interesse, z.B. in einer chemischen Losung oder in 
einem mit radioaktivem Stoff gefiillten Raum. Hier handelt es sich um 
einen Mittelwert der Dosis ES 

De. (2) 

m 
E ist die gesamte in der Masse m abgegebene Strahlungsenergie. Zwi- 
schen der mittleren Dosis und der differentiellen Dosis besteht die 


Beziehung ape 
m : | a dm 
1 [ D’dm r m 
pre! aD a Oe ee eee, (3) 
Me ie m 
[dm [dm 
0 0 


Das Integral im Zahler stellt die ,,Integraldosis“ dar. 


Eine strenge Beschrankung des Dosisbegriffes auf die Definition 
durch die Gl. (1) hatte zur Folge, daB die an Kérpern endlicher Aus- 
dehnung vorgenommenen Messungen der mittleren Dosis nicht mehr als 
Dosismessungen bezeichnet werden diirften. 


Es ist daher zweckmabig, die Dosis D bei ionisierenden Strahlungen 
durch eine GréBengleichung* zu definieren und zwar so: 


pe (4) 


m 


E ist die gesamte im ganzen Volumen mit der Masse m abgegebene und 
dort wirksame Strahlungsenergie. Da die Gl. (4) keine Aussage tiber die 
GroBe des betrachteten Bereiches enthalt, umfaBt sie sowohl die ,,mitt- 
lere‘‘ als auch die ,,differentielle“‘ Dosis. 

Jede Art von Dosismessung hat zur Voraussetzung, daB in der Be- 
ziehung zwischen der im MeBk6rper bestimmten Dosis und der gesuchten 
Dosis in einem anderen, an den Ort des MeBk6rpers gebrachten Stoff 
nur allgemein angebbare physikalische Gr6éBen auftreten. Von den 
speziellen MeBbedingungen abhangige GréBen, wie z.B. Quotienten aus 
Schichtdicken und Reichweiten der Korpuskeln, diirfen nicht vorkommen. 

Fiir seitlich unendlich ausgedehnte Schichten von endlicher Dicke 
wurde fiir Réntgenstrahlen* nachgewiesen, daB es nur zwei solche Falle 
gibt, namlich: 

1. Die aus dem MeBraum abstrémende Sekundarelektronenenergie 
wird kompensiert durch die von auBen einstrémende (Zustand des 
Elektronengleichgewichtes). 


* Ebenso ware bei der Definition der Ionendosis (Vornorm DIN 6809) bei Luft- 
ionisationsmessungen zu verfahren. 


* Grocker, R.: Z. Physik 143, 191 (1955); 152, 521 (1958). — Fortschr. Geb. 


Rontgenstr. 90, 1 (1959). — GrocKkeEr, R., u. D. Messner: Z. Physik 152, 538 
(1958). 
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2. Die in der Umgebung des MeBraumes erzeugten Sekundar- 
elektronen sind allein maSgebend fiir das MeBergebnis (Bragg-Gray- 
Prinzip). 

Beim Ubergang von Schichten zu K6rpern beliebiger Form erhdht 
sich die Zahl] der Falle nicht, ebensowenig bei einem Ersatz des linearen 
Reichweitegesetztes durch ein komplizierteres. 

Es entsteht nun die Frage, in welchen Fallen allgemein angebbare 
Beziehungen zwischen der Dosis im MeBkérper und der im Objekt vor- 
handen sind, wenn von der differentiellen Dosis statt von der mittleren 
Dosis ausgegangen wird. 

Der Berechnung wird, wie friiher, das Schichtenmodell zugrunde 
gelegt (Fig. 1). Es wird vorausgesetzt, daB die Schwachung der 
senkrecht auftreffenden Rontgenstrahlen durch das erste Glied der 
Potenzreihe angenahert werden kann. Die Reichweite der Sekundar- 
elektronen wird proportional zu ihrer Energie angesetzt unter 
Vernachlassigung der Streuung. Der Emissions- 


winkel gegentiber der Primarstrahlrichtung 
wird in der frither® angegebenen Weise be- 
riicksichtigt. 


Die auf 1 cm? auftreffende Réntgenenergie Ey 
erzeugt in einer Schicht der Dicke a, und der 
Oberflache /, eine Sekundarelektronen-Energie 


| 
Ws {b+ e+ 


W0,— ZLZLZZZZZZZ ZZ ZZ ZZ ZZ; 
E.= ap ky 1m ay. (5) Fig. 1. MeBanordnung 


Bei Réntgenstrahlen bedeutet k, die Summe der Koeffizienten fiir Photo- 
absorption, Compton-Absorption und Paarbildung (nach Abzug der 
Ruheenergie). Besteht das Primarstrahlenbiindel aus schnellen Elek- 
tronenstrahlen, so ist zu schreiben 
hy Ey =m (52) (6) 

Dabei bedeutet 1, die Zahl der auf 1 cm? senkrecht auftreffenden Primar- 
elektronen; (AE/A x), ist das Bremsvermogen des Stoffes unter Bertick- 
sichtigung der Polarisationskorrektion. 

Vor der MeBschicht a, (Fig. 1) befindet sich die meist aus einem 
anderen Stoff bestehende Vorschaltschicht Hy. Die hinsichtlich der 
Reichweiten im Me8stoff entsprechende Dicke H errechnet sich aus 


Hy, (7) 


R, bzw. R ist die Reichweite der Sekundarelektronen in der MeB- bzw. 
Vorschaltschicht. 


5 GLocKER, R.: Z. Physik 136, 352 (1953). 
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In einer Schicht da, in der Tiefe a, unter der Oberflache wird eine 
Energie dE, abgegeben* 


dE, = [hy a, By + hHA Ey). (8) 
i 


Die beiden Terme in der Klammer bedeuten die in der Schicht a, 
und in der Schicht H erzeugten Elektronenenergien. Es ist vorausgesetzt 
(a, +H) <R, und a,<R,. Der Ausdruck da,/R, stellt den innerhalb da, 
abgegebenen Bruchteil der Energie dar**. 

Die Masse dm, der Schicht da, und der Flache F, eines Stoffes der 
Dichte 9, ist FEE 5 ki (0) 
Aus Gl. (1), (8) und (9) ergibt sich die differentielle Dosis 


D E 
DE er aera 10 
= Fe Thi + BH] (10) 
Die mittlere Dosis in der Schicht a, ist nach Gl. (3) 
Eo 
ak, 


2 


Leg kl). (11) 


Die Buchstaben ohne Index beziehen sich auf die Vorschaltschicht. 

Ersetzt man die MeBschicht a, durch die Objektschicht a,, in der die 
Dosis bestimmt werden soll, so hat man zur Beurteilung der Ubertrag- 
barkeit des MeBergebnisses auf das Objekt folgende zwei Gleichungen 
zu diskutieren : 


Dy fase Og Ry (Ry ay + RH) (12) 
Dp: 0, Ry (Ro 4_-+ RH) ’ 

D, _ Q Ry (kya, + 2kH) (13) 
D, OR aS oe 


Zunachst sei der Spezialfall H =O betrachtet. Das MeBresultat ist 
nur bedingt durch die Elektronenemission in der Schicht a, bzw. ay 
selbst. Dann ergibt sich aus den beiden Gln. (12) und (13) derselbe 
Ausdruck ve 
Dy Ry a Oakey 


Tage 
D3 De QR, kya, é Ms) 


Er enthalt die Quotienten a,/R, und a,/R,, also GréBen, die von den 
speziellen MeBbedingungen abhangen. Es gibt keine allgemein angebbare 
Beziehung zwischen der gemessenen Dosis (Index 1) und der gesuchten 
(Index 2). 


* Bei Giiltigkeit des linearen Reichweitegesetzes ist der Energieverlust pro 
Wegeinheit an allen Punkten der Bahn gleichgroB. 

** Die Beriicksichtigung der in der Schicht da, selbst entstehenden Elektronen- 
energie ergibt nach Abzug des Verlustes ein Glied mit (da,)®, das gegeniiber da, 
vernachlassigt werden kann. 
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. Ein weiterer Spezialfall der Gl. (12) wird durch den Grenziibergang 
lim a4,—>0 und lim a,—>0 erhalten. Dann ist 

Dy eens 
sie eee: (15) 


p ist das Verhaltnis der Massenbremsvermégen der Stoffe 1 und 2. Die 
Gl. (15) ist eine allgemeine angebbare Beziehung zwischen Dj und D3; 
sie stellt das Bragg-Graysche Prinzip dar, bei dem eine diinne Schicht 
als eine Art ,,MeBsonde“‘ dient. Diese Schicht mu8 so diinn sein, dak 
der urspriingliche KorpuskularfluB nicht gestért wird und daB die in 
ihr selbst entstehende Korpuskularemission vernachlassigbar ist. Um 
eine Anschauung davon zu geben, wann eine Schicht als hinreichend diinn 


aa 
D ee 
10 
08 
06 
O¥ 
007 gor ie G7 7 
R, 


Fig. 2. Die differentielle Dosis als Funktion des Quotienten Schichtdicke zu Reichweite. J Bragg-Gray-Fall; 
IT Elektronengleichgewicht 


angesehen werden kann, ist in Fig. 2 (Kurve J) Dj in Abhangigkeit von 
a,/R, fiir ein Beispiel nach Gl. (10) aufgetragen*; dabei ist 


Ce) “el eK (16) 


gesetzt. Bei Dicken von 4/,), der Reichweite betragt die Abweichung von 
dem Grenzwert nur etwa 1%. Die Definition der differentiellen Dosis 
ist zugeschnitten auf Dosismessungen auf Grund des Bragg-Grayschen 
Prinzipes. Es ware aber ein Irrtum, aus der Tatsache, dab hier die Be- 
ziehung zwischen gemessener und gesuchter Dosis allgemein angebbar ist, 
den SchluB zu ziehen, daB dies immer fiir differentielle Dosen zutreffen 
werde. Den Gegenbeweis erbringt das in Gl. (14) enthaltene Beispiel, 
bei dem nur die Elektronen der MeB- bzw. Objektschicht wirksam sind. 
Das Fehlen von speziellen Parametern, wie z.B. a/R, usf. in der Bragg- 
Gray-Gleichung ist dadurch bedingt, daB der MeBeffekt nur von Elek- 
tronen der Umgebung herriihrt und nicht dadurch, daB in unendlich 
diinnen Bereichen gemessen wird. 


* Die Kurve hat physikalische Giiltigkeit nur fiir den Bereich 


ay Kk, \ 
— </{1— 0,6 ——}. 
ena gaa, 


150 R. Grocxer: Dosis und Dosismessung bei ionisierenden Strahlungen 


Die Verhiltnisse bei Elektronengleichgewicht sind leicht zu tber- 
sehen. Unabhangig von der Form des Kérpers ist immer die wirksame 
Elektronenenergie gleich der erzeugten. Hieraus folgt 

Dine eae 4 
Dy Dy OR» ( a 
In Fig. 2 ist die Abhangigkeit von D, von a/R, dargestellt durch eine 


Gerade mit der Ordinate 1. Dabei ist wieder E)’,/0,=1 gesetzt. Es 
gibt noch einen anderen Fall, bei dem Elektronengleichgewicht nicht 


streng, aber mit guter Annaherung erreicht ist. Die Elektronenemission ]} 


des MeBraumes bzw. des Objektes ist verschieden von der der Umgebung ; 


die linearen Dimensionen sind sehr viel gr6Ber als die Reichweiten. Nur J} 


in einer diinnen Grenzzone ist keine Kompensation vorhanden. Die ] 
mittleren Dosen ergeben sich naherungsweise aus Gl. (17). Fir die 
differentiellen Dosen gilt Gl. (17) nur fiir die Bereiche, welche nicht der 
Grenzzone angehoren. 

Eine Durchrechnung samtlicher Kombinationen® a,<R,, a4, >, | 
H<R usf. fiihrt zu der Feststellung, daB auBer den besprochenen Fallen 
des Elektronengleichgewichtes und des Bragg-Grayschen Prinzipes keine 
weiteren existieren, bei denen die differentiellen Dosen im Me&korper | 
und im Objekt durch eine allgemein angebbare Beziehung verkniipft 
sind. Die mittlere Dosis und die differentielle Dosis verhalten sich also 
in dieser Hinsicht gleich. 


6 GrockER, R.: Z. Physik 152, 534 (1958), Tab. 4. 
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The change of resistivity of n-type ZnO with hydrostatic pressure has been found 
to be 2.2x10-*/kg cm and is nearly linear for pressures up to 28000 kg/cm?. 
This result can be shown to be incompatible with a simple model of electron mo- 
bility which assumes that the scattering due to acoustic modes arises from a de- 
formation potential associated with lattice dilatation. 


I. Introduction 


Measurements of the properties of semiconducting crystals subjected 
to large hydrostatic pressure can provide some knowledge of how the 
electron energy bands shift relative to one another as the crystal lattice 
spacings are decreased. In fortunate circumstances, these shifts may be 
correlated with other properties such as the deformation potential giving 
rise to the scattering of conduction electrons or holes by long-wavelength 
acoustical vibrations. 

The results of experiments performed on germanium are illustrative 
of the effect of pressure on a semiconducting material. The energy gap 
increase of about 5 x 10° ev/kgcm 2* up to pressures of 104 kg/cm? can 
be observed both optically! and through the decrease of intrinsic con- 
ductivity. Above 10*kg/cm? the resistivity of n-type Ge increases 
rapidly and non-linearly. Brooxs and Paut? ascribed this effect to 
increased intervalley scattering of the electrons between (111) and (100) 
minima of the conduction band. The (111) minima are presumed to 
move up in energy with decreasing lattice constant while the (100) 
minima remain nearly stationary. That this effect is indeed due to a 
decrease in mobility has been shown by SmirH? who found that drift 


Aweatm = 1-033 kejeme: 

1 Paut, W., and D.M. WarscuauErR: J. Phys. Chem. Solids 5, 89 (1958). 

2 Pau, W., and H. Brooxs: Phys. Rev. 94, 1128 (1954). 

3 Brooks, H., and W. Pau: Bull. Amer. Phys. Soc., Ser. II 1, 48 (1956). 

4 Situ, A.C.: Tech. Rept. No. HP-2, Gordon McKay Laboratory of Applied 


Science, Harvard University. 
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mobility decreased nonlinearly to about 30% of its atmospheric pressure 
value in applying 28000 kg/cm?. The maximum in resistivity at 45 000kg 
cm? observed by BRIDGMAN® presumably occurs where (111) and (100) 
minima have about the same energy. For n-type silicon and for p-type 
germanium and silicon nearly linear changes of resistivity of much 
smaller magnitude (5 to 10% at 28000 kg/cm?) are observed?. 

The shape of the conduction band of zinc oxide has not yet been 
established, however, inferences drawn from the results of electron | 
transport and optical experiment seemed to warrant an exploratory ff 
experiment on the pressure dependence of resistivity. A 12-valley con- 
duction band has been suggested by Hutson® based on the failure of 
the longitudinal magneto-resistance to vanish for current along the 
hexagonal axis. The inertial effective mass of the conduction electrons 
appears to be quite small (m) 20.07 m) as obtained from the saturation 
of the phonon-drag effect § and from CoLLiINs’’ measurements of the free- 
carrier contribution to infra-red reflectivity. With this small effective 
mass, the amount of acoustical-mode, intra-valley scattering is surpris- 
ingly large. In reference [6] the lattice scattering mobility is analyzed as 
being controlled by a mixture of acoustical-mode and optical-mode 
scattering where the acoustical-mode scattering (proportional to Ts) 
makes the largest contribution. The mobility which one would have for 
acoustical-mode scattering alone is: 


=A A AO s* 


according to this fit of the Hall data. It could not be much higher and 
still account for the phonon-drag observed at 60° K (see ref. °). 

One can make a crude estimate of the deformation potential giving 
rise to this value of ,, assuming that each valley is isotropic with an 
effective mass of 0.07 m, from the formula of BARDEEN and SHOCKLEY 8 


=r C1 (nfm) 


Ey 52510 , 
aT? 


If C, , the average elastic constant for a longitudinal strain, is estimated 
as 10! dynes/cm?, we obtain a deformation potential of E, =135 ev. 
This is about an order of magnitude greater than the values for silicon | 
and germanium. It would appear that either the energy of our conduc- 
tion band minima changes very fast with dilatation or the coupling be- | 
tween electrons and acoustic phonons involves a mechanism other than | 
a deformation potential associated with dilatation. 


5 BRIDGMAN, P.W.: Proc. Amer. Acad. Arts Sci. 79, 125 (1951). 
° Hutson, A.R.: J. Phys. Chem. Solids 8, 467 (1959). 


7 Cotiins, R.J., and D.A. Krernman: Submitted to J. Phys. Chem. Solids. 


8 BARDEEN, J., and W. SHOCKLEY: Phys. Rev. 80, 72 (1950). 


Pressure dependence of the resistivity of zinc oxide 153 


Measurements of the shift of the optical absorption edge with pres- 
sure have been reported for ZnO by Epwarps, SLYKHOUSE, and DRIK- 
KAMER® who simply watched the blue shift of the wavelength for which 
the absorption constant was 60cm. They observed a slope changing 
from 6X10°77 to 19x10 ev/atm. from 1 to 105 atmospheres. This 
would imply a change of the optical energy gap of the order of only 
1ev/unit dilatation for a guessed compressibility of 10-6 atm.1*. 
However, from the exciton studies of Tuomas and HopriELp" the optical 
edge in ZnO appears to be determined by transitions occuring at k =0 in 
the Brillouin Zone. It, therefore, seemed possible that conduction band 
valleys lying less than a tenth of an electron volt below the band energy 
at k =O might move rapidly upwards in energy with pressure. This be- 
havior would presumably not affect the optical absorption which 
would continue to involve transitions at k=O, but would have a pro- 
nounced effect upon mobility as electrons started to scatter into the 
presumed minimum at k=O from the valleys at k==-0. The expected 
effect upon mobility would be similar to that observed in n-type ger- 
manium. 


II. The experiment 


A single crystal needle of ZnO, 0.25 mm in diameter and 5 mm long, 
with an as-grown, roomtemperature conductivity of 0.470Q4+cm™ was 
doped with interstitial zinc to a room-temperature conductivity of 
1.0Q4cm+. Hall effect and conductivity data taken between 77° K 
and 300° K showed that the sample had normal zinc-doped behavior! 
with a concentration of 4.01016 donors which are 95% ionized at 
300° K. Four electrical leads of 0.004 cm copper wire were attached to 
the sample, using air-drying silver paste for the current leads (outer 
pair) and drops of liquid gallium metal for the potential probes. The 
sample was mechanically supported only by these flexible leads in a 
sample holder designed for the inner chamber of one of the Harvard high 
pressure bombs. 


The high pressure apparatus capable of attaining 30000 kg/cm? with 
a working fluid of pentane and isopentane is described in reference *. 
The pressure was measured with a calibrated manganin wire resistance 


gauge. 


* Estimated from the elastic constants of cubic ZnS, and probably correct to 
within a factor of two. 

9 Epwarps, A.L., T.E. SLyKHousE and H.G. DrickaMER: J. Phys. Chem. 
Solids 11, 140 (1959). . 

10 Tuomas, D.G., and J.J. Hoprierp: Bull. Amer. Phys. Soc., Ser. II 4, 154 


(1959). 
11 Hutson, A.R.: Phys. Rev. 108, 222 (1957). 
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The results of the experiment are shown in Fig. 1 as probe voltage 
vs pressure for a constant sample current of 24 wamps. The probe 
voltage was monitored after each change of pressure and the final 
reading was obtained after thermal transients had decayed. Data were 
obtained for both increasing and decreasing pressure. 

Except for the change of resistance upon first pressurizing the sample, 
which can probably be ascribed to a change of temperature, the varia- 
tion of resistivity of ZnO with pressure appears to be small and nearly 
linear. It amounts to a proportional increase of resistance of 2.2 107° 
per kgcm~, for a total increase of about 6% at 28000 kg/cm». 


23 
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Fig. 1. Relative resistivity of ZnO (probe voltage for constant current) as a function of hydrostatic pressure 


Conclusion 


The maximum strain produced by application of pressure in this 
experiment is estimated, from the guessed compressibility of 10° atm.+ 
to be a proportional decrease in volume of about 3 x 107%. If the conduc- 
tion band valleys in which electron transport is assumed to occur are 
characterized by a deformation potential EF, =135 ev, one would have 
expected a change of valley energy of nearly 4.ev. The observations of 
the energy-shift of optical absorption with pressure® appears to rule 
out a decrease in valley energy with compression. On the other hand, if 
the valley energy is assumed to increase with compression one would 
have expected a considerable decrease in mobility as the valley energy 
became comparable with the energy at k =O. 

The results of this pressure experiment appear to be incompatible 
with a deformation potential of 135 ev and suggest that the coupling 
between the electrons and the long-wavelength acoustical phonons does 
not take place through a deformation potential associated with dilatation. 
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Es werden Formeln fiir die zum Teil transversale Polarisation des nach einem 
f-Zerfall emittierten Konversionselektrons in Abhangigkeit vom Winkel zwischen 
f-Teilchen und Konversionselektron abgeleitet. Die Abhangigkeit der Komponen- 
ten der Polarisation vom KonversionsprozeB ist durch Radialintegrale und spin- 
abhangige Faktoren ausgedriickt. Diese Faktoren sind fiir erlaubten -Zerfall 
und kK- und L-Konversion als Funktion der Multipolordnung des Konversions- 
elektrons tabelliert. 


Among the heavier nuclei, gamma transitions are frequently found 
which are of such low energy that polarization measurements on the 
gamma ray are very difficult. Often however, these gamma rays are 
strongly converted, and it sometimes would be easier to measure a trans- 
verse polarization of the conversion electron than to measure the corre- 
sponding gamma polarization. This situation has motivated considera- 
tions of the polarization of internal conversion electrons emitted from 
atoms whose nuclei are the polarized daughter nuclei from a preceding 
f-decay!~7. Recently BECKER and RosE ® have given a detailed discussion 
of the polarization of K shell electrons, including numerical results based 
on previously published tables of radial integrals for AK conversion®. 
GESHKENBEIN®, improving the previous work of BERESTETSKII and 
Rup1k3, has published results for pure multipole conversion following 
an allowed f-decay. For the case of conversion from the K shell and 
from the first two subshells of the L shell, he evaluated the numerical 


* Present address: University of Washington, Department of Physics; Seattle, 
Washington; USA. 

1 TREIMAN, S.B.: Phys. Rev. 110, 448 (1958). 

2 FRAUENFELDER, H., J.D. Jackson and H.W. Wy p Jr.: Phys. Rev. 110, 451 
(1958). 

3 BERESTETSKI, V.B., and A.P. Rupik: Soviet Phys. JETP 8(35), 111 (1959). 

4 RosE, M.E., and R.L. BEckER: Phys. Rev. Let. 1, 116 (1958). 

5 GESHKENBEIN, B.V.: Soviet Phys. JETP 8(35), 865 (1959). 

6 Becker, R.L., and M.E. Rose: Nuovo Cim. 13, 1182 (1959). 

7 YounG, RoBErtT C.: Phys. Rev. 115, 577 (1959). 

8 Rose, M.E.: Internal Conversion Coefficients. Amsterdam: North-Holland 
Publishing Co. 1958. 
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coefficients which multiply the radial integrals. Two measurements of 
conversion electron polarization also have been reported ®. 

In the present paper, formulas for the polarization of conversion 
electrons in pure and mixed processes following an allowed or forbidden 
p-decay are given, and some numerical coefficients which appear are 
evaluated for the allowed case in terms of the multipole order of the con- 
version process. 


1. Description of the Polarization 


The process which we consider begins with the 6-decay of an unpolar- 
ized nucleus which leaves the daughter nucleus in an excited state. The 
direction, but not the polarization, of the emitted f-particle is observed, 

Va Z and the neutrino is not observed. 

The fact that the f-particle is detected 
in a particular direction means that 
the daughter nucleus is oriented and, 
because of parity non-conservation 
in the f-decay interaction, this 
JM, Orientation may even be a polarization. 
One consequence of polarization is 
that a conversion electron which is 
subsequently ejected may be par- 
LM pe ; : 
ict pecey ‘staams tially polarized in the plane deter- 
mined by the f-particle and conversion 
electron momenta. The conversion electron also may be partially 
polarized perpendicular to this plane; for this effect, however, parity 
non-conservation in the /-decay process is not required. 

A convenient way of calculating the conversion electron polarization 
is with the density matrix formalism. We first construct a density 
matrix @’ which describes the nucleus after the f-decay. From 9° 
another density matrix may be formed which describes the spin states 
of the ejected electron. We call this matrix 9° when it is expressed in 
the rest system of the nucleus, and o> when it is expressed in the rest 


system of the electron. The polarization P is the normalized trace of the 
product of gg with the four dimensional Pauli spin matrix ¢,: 


P = Tr (0 &4)/Tr (oR). (1) 

Initially we have unpolarized nuclei of atomic number Z’ in a state | 

whose spin is J. (See Fig. 1.) The nuclei decay through f-emission to a | | 

state described by atomic number Z and spin J;. The subsequent de- 

excitation of this level, by means of the ejection of an internal conversion |f 
° Lrupimov, V.A., and M.E. VisHNEvski1: Soviet Phys. JETP 8 (35), 1103 


(1959). — ALBERGHINI, J.E., and R.M. STEFFEN: Bull. Amer. Phys. Soc., Ser. II | 
4, No. 7 (1959). 
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electron, leaves the nucleus in a level whose spin is I,. The magnetic 
quantum numbers corresponding to J, J; and J, are respectively M,, 
M, and M,. The energy difference between the levels I; and J, is o. 
In Fig. 2, the 6-particle and electron momenta are drawn as heavy 
arrows labeled by # and e respectively. # is the angle between the two 
momenta. The coordinate system is chosen so that the electron momen- 
tum points in the positive z direction and the /-momentum lies 
in the positive x half of the x-z plane. The electron polarization will be 
described with respect to this coordinate system. The z component of 
the polarization is the longitudinal polarization, and the two transverse 
components of the polarization are the 2 
x and y components. 4 
The density matrix 0? which de- | 
scribes the nuclear orientation in the | 
intermediate state’ (the level with 
spin J,) is related to the f-decay inter- 
action H’ through! 


<M; | 0° |M; > 
= >) <I; M,p o| H? |My» x 
Rite 


eg x 
x a Mov |H? Me M; p Oo». Fig. 2. Coordinate System 


v refers to the neutrino states, p is the asymptotic f-particle momentum, 
and o (=+4) is the component of the f-particle spin along #. (Units 
Bre chosen such that A =c=4.) 

After the f-decay, the nucleus decays to the final state of spin J,, 
as shown in Fig. 1, with simultaneous ejection of an internal conversion 
electron. The conversion electron is emitted in an energy eigenstate 
which, because of the screened Coulomb potential of the atom, is not a 
plane wave. Far from the atom, the wave function behaves like a plane 


wave of momentum & plus an incoming spherical wave. For the case 
in which the projection of the electron spin along k is (= -+ 3), we denote 


the plane wave part of the asymptotic form by u,e'*’’. uw, is a four 
component spinor and 7 is the position vector from the nucleus to the 
electron. The density matrix 9°, which describes the spin states of the 
conversion electron, may be written as: 


oS = Du, <I, My; ke| H** |I,M,;e> <M, o°|M; > x | 
Mi x CIM e|Hi*| 1) My; he’) ub. | 


€, & 
é 


(3) 


10 ArpER, Kurt, BERTHOLD StTECH and AAGE WINTHER: Phys. Rev. 107, 


728 (1957). 
ile: 
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The symbol <J;™M,; ke | Hi |I, M,; e> is the internal conversion transi- | 
tion matrix element leading from the nuclear state 7;, M, and the bound J 
electron state (denoted by e) to the nuclear state 7, M, and the positive |f 
energy electron state denoted by the numbers k and ¢. The sum over ef 
means a sum over the unobserved magnetic quantum numbers of the |} 
bound electron. 

For brevity we introduce the symbol C,, which is defined by 


C= XY dy My ke| H** |1,M;; e><M,| 0° |M/>x | 
My ep (4) 7 
_ x (I, Mj; | H* |I,M,; Re’. 


Using this symbol we can write equation (3) as 
o> = = Oe U, Uy. (5) 

In order to calculate the polarization P from equation (1), we trans- 
form 9° to the rest system of the electron; 9° so transformed we denote 
by op. The transformation is performed with the spinor operator which} 
transforms u, to the rest system. This operator, M, is: 


w= p(s) Sey oy 


2 


m is the electronic mass and E = +)m +k. y and f are the matrices} 


i=(: ‘ and p=(' os 
O2 O @ == 


in which o, is the two dimensional Pauli spin matrix. The operator 
transforms 9° into 9; according to the equation 

ox =M eo M'=)>'C,, Mu, uy M. (7)| 

The explicit expression for g, calculated from equations (6) and (7) 

in terms of the coordinate system shown in Fig. 2, is: 


SS) ere eae tah AaB | 
OR ee" 5 [20c¢ se Uh ee “©, | = ) (8) | 
in which ae | - ; | 2) ] 

IT 3 iD 2(4 Tf dee’) es Fa 21 (é ‘ce é') by a 2(é + 8’) ie (9) 


> +> > 5 G ae } 
and ¢,, €,, and e, are respectively unit vectors in the positive x, y and aff 
directions. T 


The calculation of Mu,ut, M1 to give equations (8) and (9) is carried out by | 
using the fact that uw, satisfies the equations 


ie See i 
Hu, = (%-k+Bm)u,= Eu, (10) { 
and ip (es | 
04 


4 — U, = €%,. a | 
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Therefore u,u!, may be written as 


ee’ SONG ar ge ate 
eh rant =) (8 2e} (1 + Boy) (eins 26) (14h. (12) 


The conversion electron polarization P is obtained in terms of the Cry 
by substituting equations (8) and (9) into equation (1). The result is: 


| = > = 
> P= = (C8. 40,8, +C,2) (13) 
in which Com Gy Can, C,=Cy4+C_1C, 
Ci a op Ce Ca) a 


In the following section, the calculation of the numbers C,,: is dis- 


cussed. In Section 3 explicit formulas for P are given. 


2. Calculation of the C,, 


The task of calculating the polarization P has now been reduced 
[equation (13)] to calculating the numbers C,,, which are defined by 
equation (4). First we discuss the f-decay density matrix elements, 
<M; | 0’ |M; >, and then the internal conversion transition matrix ele- 
ments, <I, M,; ke| H** WM te: 

We may use the results of ALDER, STECH and WINTHER” to obtain 
an explicit expression for <M,| 0’ |M/ >, which is defined by equation 2. 
This matrix element equals the trace of equation (A.5) of reference 10 
with respect to the /-particle polarization, summed over the magnetic 
quantum number of the initial nuclear state. The result is: 


aaj 1o" |\M; >— >, By(—1)— ™ (ML, — M, 1; 1,kM, —M,) x | 

k 

(15) 

4m 8 

x seer | Y, ai, (0, 0) : | 
The notation for the spherical harmonics, Y,,,,(%#, 0), and for the Clebsch- 
Gordan coefficients, (7; 717 Mz |J,J27 ™), 1s that used by EpmMonps!. 
The coefficients B, are defined by 


By= Yi sy (22 +1) (20, +1) 4b, (Lo, Le) K(Lo, 20,24). (10) 
aa 

The numbers F,(L,, Zo, ,1,;) are the F-coefficients which appear in 
gamma ray directional correlations and the functions b, (Ly), Lo) contain 
the f-decay parameters. The F’-coefficients and the b, (Ly, Lo) are defined 
and partially tabulated in reference 10. For allowed transitions, k is 
restricted to the values 0 and 1. 

Anextensive numerical tabulation of the F-coefficients has been given by FERENTZ 
and RosEnzweic! for even k. In reference 10 a tabulation is given for k = 1, 2, and 3. 
u Epmonps, A.R.: Angular Momentum in Quantum Mechanics. Princeton, 


New Jersey: Princeton University Press 1957. 
12 FerRENTz, M., and N. RosENzweEIc: Argonne National Laboratory Report 


ANL-5324 (unpublished). 
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Functions bly, which are closely related to the b;(L, L’) have been calculated 
for allowed and first forbidden transitions by Morita and Morital*14, 6; (L,L’) 


and oe, are related through 
/ —4 
[ba (L, L’) + bg (LE, L)] (1 + Orr) * =— 4 1@E + 1) QL + 1)" x (17a) 
x (LIL, 1) LL Roy by, Wha 0 ands Eee a) 
and 
i , re = Hy L+Ll’+k <$ 
[by (LL) + bE Da + ore? = a (—1) x | (17b) 


x [(2k + 1) (2L + 1) (2L’ + 1)]—2 ay (2 On endow wie—10)e | 
Equation (17b) is obtained from (17a) by replacing 


if 1G. Ip 


aoa Mie (=1)°"" (hay et ee) 
= ) 


with (—1)*—1, The same substitution is made in the definition of F,(L, L’, I, I;) 
[equation (A.10) of reference 10] when LZ and/or L’ equals 0. 


In order to evaluate the internal conversion transition matrix ele- 


ments, (I, M,; ke| H** |, M;; e>, one must treat them in second order 
perturbation theory with respect to the photon field. After the photon 
intermediate state variables have been integrated out, the nuclear and 
electronic coordinates which remain appear in a very complicated form. 
However, we are calculating in the point nucleus approximation. In 
this approximation, the nuclear and electronic variables may be separa- 
ted, so that the transition matrix element takes the form 


<I,M,; ke| Hi® |I,M,;e) = 2 aM) Oty [L;M,> <he|Biy(F) ed. (48) 
7 is the position vector from the nucleus to the electron. L and M denote 
respectively the angular momentum and magnetic quantum numbers 
in the multipole expansion of the electromagnetic field which describe 
the nuclear transition between the levels J; and J,. A distinguishes be- 
tween the electric and magnetic multipoles (A =0-—magnetic, A=1— 


electric). The matrix element <ke| Bz, (7) |e> involves an integration 


over the electronic coordinates only, while <I; M, | Ou | I; M;> contains 
only nuclear parameters. 


A detailed derivation of equation (18) has been given by KRAMER15,16, 
Modifications due to nuclear structure effects have been discussed by 
GREEN and RoseE?’, 


13 Morita, M., and R.S. Morita: Phys. Rev. 109, 2048 (1958). 
14 Morita, M., and R.S. Morita: Phys. Rev. 107, 1316 (1957). 
15 KRAMER, Gustav: Z. Physik 146, 187 (1956). 
16 KRAMER, Gustav: Z. Physik 147, 628 (1957). 
1? GREEN, T.A., and M.E. Rosse: Phys. Rev. 110, 105 (1958). 
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The nuclear matrix element, <I, M, | One |I;M;>, may be written 
explicitly in terms of integrals involving the nuclear wave functions, 
assuming that the nucleons obey a Dirac equation’. We shall not use 
these expressions however. Instead, we make use only of the symmetry 


properties of Qj and write the matrix element in terms of a reduced 
matrix element: 


t 
<1; Mj| Qi |1;Miy=(21; + 1)-4 Z| QE, >* (Uj M, LM |I,LI;M,). (19) 


We shall use the explicit form of the operator B}y (7): 


Bim (7) =— 2 hy (or) & Vir m(Q), (20a) 
Pil at SMe: 
and = Bly (7) = \2 {i (=) hi (07) Yew (Q) — 
j (20b) 
2L4+1\3 ms 
> eS 2 Ap_s(wr)a-Yy 1-4 m (Q)}. 


a is the Dirac velocity operator for the electron, h, (wr) is the spherical 
Hankel function of the first kind of order L, and Q is the solid angle 


eS 
related to 7. Y; ;’,(Q) is a vector spherical harmonic. 
The definitions of these vector spherical harmonics in terms of the gradient 


operator V and the operator L= —7 x V are! 
i 


— 1 => 
Yirm (2) = TTR Sak es (21a) 
L T f 
— 4| ra 
ee te cs = ——— 5 |7 + ee REO, 21b 
L,L—1,M (&) iaLteapl’ y | Yeo (£2) (21D) 


The bound electron states (denoted by e) which appear in 
<he| Bhy (7)|e> are energy and angular momentum eigenstates whose 
wave functions have the form 


Pum (7 ) te (7) or, \ 


W,.(7) is an eigenfunction of J?, J,, and B(é,- jee 1) with eigenvalues 

respectively 7(7-++1), m, and —x; L and J are respectively the orbital 

and total angular momentum operators. x is related to / andj through 

Ha oe A) et i ts 8 ee (23) 

where / =7+4 is defined by L?y” =/(1+1)y7. The y,’ are two compo- 
nent spin angle functions. 

The wave function of the final electron state, described by the num- 


bers # and e, may be expressed as a sum of the functions y,,,(7). The 


angular integrations in che Bi y (7) |e> are readily performed and these 
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matrix elements can then be expressed in terms of integrals involving 
g,(r) and f, (rv). (For a fuller description of the wave functions and inte- 
grations, see Appendix A.) These integrals are denoted by R,,,, (AL) and 
their definitions are: 


Ruy (tL) =i[2 (55 |) Rit Ret Ra Ra (=>*) (Re+Ri)h, (24a) 


a Nee 

R.,, Ol — 4 i (24b) 
[Fees 
2 

where 


i 

jar Bes aonia 

by (25) 
k,= Ai avr? ie (7) h, (7) g,(7) 

Hy 

f 


Values of the R,, (AL) for K shell conversion may be obtained from 
tables calculated by RoseE®&. 


After the electronic matrix elements <ke| Bi, (7) |e> have been 
expressed in terms of the R,, (AL), the sum over magnetic quantum 
numbers which appear in the definition of C,,, [equation (4)], including 
the two which come from the multipole expansion of the internal con- 
version transition matrix element [equation (18)], may be evaluated in 
terms of Wigner 67 coefficients. This summation is carried out in 
Appendix A, where an explicit expression for C,,, is also given. 

In the following section, formulas for the numbers C,, which appear 
in the expression for the polarization P [equation (13)] are given for two 
special cases. 

3. Formulas for the C,, 

We have obtained [equation (13)| an expression for the conversion 

electron polarization P in terms of numbers C,,: 


= 1 ext Ea > 
IE = sci (Ce, se Cre, ot C,é,) ¥ 
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C,/Co, C,/Cg, and C,/C, are the polarization components and Cy is the 
-conversion electron directional correlation. In this section, formulas 
for the numbers C,, are given for two special cases: 1. Pure multipole 
conversion of order L which is either electric or magnetic in character; 
and 2. Mixed multipole conversion in which only an electric multipole 
of order L, and a magnetic multipole of order Ty, (pT do are 
important. The formulas are, neglecting certain common factors: 


Pure conversion. 


C, aa 2 B, {> Ne? (n) LR (AL) |? =I 


wv 


TT 


k Hy 
oe ear REx (AL)} xp (26) 
ae loeg! > |<, 
4 
x [apg] Yen(@.0) 


Mixed conversion. 


C= EB, D [6,12 NAL * fn) 1R,,. (Ay)? | 
k 


ee 
aie ch os a ee Ar LS pe 
—Imp Joey (27) 


= Re S L — 0 me 
ee S 26, ef ns) NAEmE °t (n) ie OL) Re (1 Lah x 
Hy, 


4m 


Se] Yen (8,0). 


4 


+ Re 


In formulas (26) and (27), where _Tm occurs, +Re applies when 


nm =O, x, or zand —Im applies when n = y. The f-decay parameters B,, 
which appear as factors in the summations over k, are defined by equa- 
tion (16). The internal conversion radial integrals R,,, (AL) are defined 
by equations (24) and (25). The phase shifts 6, come from the expansion 
of the final state conversion electron wave functions in terms of angular 
momentum eigenfunctions (see Appendix A). The remaining symbols 
are defined as follows: 


CHROMED, Fae 
Se COP ei iuade , (28) 
OL, == 4 ) 
{0 L=L,) (29) 


in pecimely 
m=] = OA0or 12 r 30) 


Pie Or 4) 
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Nea) me ABLE Rg DEGH ADA) gg 
x Ain (4, 24)/2 (21; +1)*, 
Ayn Ab AE) (32a) 


Al,,(L) ih ef(—1)b+4h+4[ (214-1) (24, +4) (2L +14) (27-+1)]? x 


2b 
x (L010| Lit, 0) }* BP aot 


\4 fit 7 
Piw= (03 |4an 3) (03 zlaei Bs (33) 
DEGLI) Saye ea ie 
21; + 1) (2) ++ aT F sf ( L ‘ (34) 
x (2I; 2 2 ; ; a coe 
( hh N14 1, tags hae | 
Cae en 1 Bh [ih FO) 
pe (1, %4)=[1 — (— isin Gy, $413 [1111 8 0) a 
Ay Ga = (Se be ee 
Ayaan i v= (—1)2-h +814 + (—1)FFAT4] —4$,91,—4 |g, —1). 


In equations (26) and (27), the range of the summation indices x, and x; 
are restricted by angular momentum conservation rules which are 
contained in the various Clebsch-Gordan and Wigner 67 coefficients. 
In Appendix B the non-zero Ni 4# (n) which appear in equations (26) 
and (27) are given as functions of L for the cases k =O or 1 and x = —1, 
1, or —2. These cases are sufficient for the description of K and L 
conversion following an allowed f-transition. (x =—1 describes K, Ly, 
M,,... shell electrons; *=1 describes Ly, My,... shell electrons; 
“%—=—2 describes Ly, My, ... shell electrons.) They are also sufficient 
for eu forbidden transitions when the approximations («Z’)?<1 and 


& = —_ >1 are used in the evaluation of the numbers B, [equation (16)] 


and i one the leading term of an expansion in descending powers of & 
need be considered!%; « is the fine structure constant and R is the nuclear 
radius in units of the Compton wavelength of the electron. 


The transverse polarization P,, which is perpendicular to the plane 
of the f-particle and conversion electron momenta, is zero if k be re- 
stricted to the values 0 and 1. Contributions to P,, and to deviations 
of the directional correlation from isotropy, occur only with even values 
of k greater than zero (forbidden f-transitions). On the other hand, 
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contributions to the longitudinal polarization P, and to the other trans- 
verse polarization P, occur for all odd values of k which enter (for exam- 
ple, for k=1 in the case of allowed #-transitions). 

We wish to thank Professors J.H.D. JEnsEN and B. Stecu for instructive 
discussions. We also thank the Deutscher Akademischer Austauschdienst for 


fellowship grants which rendered our stay at the Universitat Heidelberg possible. 
These grants were made available through the Institute of International Education. 


Appendix A 


In this appendix we discuss some details of the calculation of C, . which was 
defined [equation (4)] as 


C.e= 3 <1, Mj; ke| H'© |1;M;;e) <M; |o8 |Mj> <1; Mj; e|H'* |1,M,; Re’). (A.A) 
M. 
M;, Mi 
é 


The sum over e¢ means a sum over the total angular momentum magnetic quantum 
number of the bound electron state e. An expression for ¢M,|9°|M;> has been 
given [equation (15)]. 

Using equations (18) and (19), the electronic and nuclear coordinates in the inter- 
nal conversion transition matrix element are separated: 


<4 i = * , 
<I; My, ke| H™|I,My;e> = Q) (21; +1)-* Ci|| OF || 1y>* x 
ro vay (A.2) 
pare > 
x (I; M)LM|1,L1;M,) <ke|Bim (7) |e. 


= 

First we consider the electronic matrix element, (ke |Bim (7) |e>, and then the 
evaluation of the sum over magnetic quantum numbers in equation (A.1). 

The initial state electron wave functions, wp, ,,» (7), are eigenfunctions of 

pats hae 

B( G4 -L4+4), J?, and J, with eigenvalues respectively —%, 7(j-+ 1), and m; L is 

> => ; 
the orbital angular momentum operator and J =L + : Of, Wzm(7) is also a solution 
of the Dirac equation: 


[a - Bop + Bm, + B(r)] Vomit) = Eyuzm(?) (A.3) 


in which Pop is the momentum operator and @(r) is the central potential seen by 
the electron. The matrices «% and f are 


The form of y,,(7) is 


ES Oye A.A 
ron) = (Te re ae 


The two component spin angle functions 4; are 


yf =3.(1m —v, Bel E | mM) Yim vO) 
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where x? = ta and 5 ie = eee They satisfy 


vA 


Ly = 1(L+ 1) 2, 


mM __ m 


a 
by 


+ 1) x = — 4 YR (A.5) 
and eee Sey ee 
The eigenvalues x, 7 and / are related by 
x = (—1) 48 G 4) S10 41) —7 FV +1) —F. (A.6) 


The radial functions f,(y) and g,(v) satisfy 


+ g.(1) =[E +m. — 9) fal) | 
and F, he (A.7) 
ls; + —~| f(r) = —[E— me ponents. | 


The functions f, (7) and g, (7) which we use are the same as those defined by RosE}8. 


aS 
The wave function Vr. (7) for the state which asymptotically has momentum k 


a 
and spin projection ¢ along k can be expanded in terms of the y,,, (7). Taking the z 
> 
axis along k, as in Fig. 2, the result is: 
we (7) = (4m)* Di (24 +1)? (ode A aiele yy (7). (A.8) 
ey 


The phase shifts, 6,, are, for a Coulomb field, 


Hy? 
Zon: 
Gi pe ZaE\ 1 Zak 
On, = > arg Wak arg D(y D i aC y) 4 3 In2kr. 
a — 


w is the fine structure constant and y= [x2 —(Z o)2]2. 


Using equations (A.4), (A.8), and (20), the matrix element 
(a BA > re x > 2 > > 3=> 
<ke| Bru (*)le>=S ve. (%) Bim (7) Yum”) OF 


may be rewritten in an explicit form. The angular integration may be readily 
performed by using equations (A.5), as is described by RosE}8. The result, in terms 
of the R,, (AL) [equations (24)], is: 


(ke| Bh y(7)|e>= > AA, (L) R,,, AL) (EMj, e— M|L 77, 8) x 


a (A.9) 
x ( Ore| Lois é) Ou em: | 
Ae (E. is defined by equations (32). 


18 Rose, M.E.: Multipole Fields. New York: Wiley & Sons 1955. — Also, 
Phys. Rev. 51, 484 (1937). 
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In equation (A.1) for the C,,7, the following summation over Magnetic quantum 


numbers must be evaluated: 


SAT, 
M, M’ 
M;,M; ‘ ] . ey J (an, Pn - , Pray, / me 
mM x (LMyj, & — M| Ljj, ©) (L’M’j, & — M’| L’5 7), &’) x 


x (1, Mj1;, —Mi| 1;1;k, Mj;—M2) bye—m Oye’ —mX 


ae ; Mee lee 
xX Ou, M+My Om, M’+M, lac a Ye, m;—M;, (9, 0) 


ey oars 

x (LMj, e—M | Ljj, 2) (L’, M+e’—e,j, e—M | Lj 7% &’) x 
(eee EAP Ta Ire a0! = Me 
( 


x (Ij, € — e — M;,, I;,M;— M| 1; 1;L’, e— & — M) x 


21;,—-L’+m—mM; { 2k +1 \3 
= oS (—1)24 L’+M—M; eon (I;,M;—M, LM|1I,L1;M)) x (A.10) 


The summation is performed by twice applying formula 6.2.6 of reference 11, each 
time in conjunction with an orthogonality relation for the Clebsch-Gordan coeffi- 
cients. The result is: 


—i-]; + CP ey? tse / 
S(T Ea) an ee Mag, tre — 6) x 


4a } (A.11) 


DENG ai) ll Vee ano) 
Dye se 4 


where py & (j, 7,71) is given by equation (34). 
The final result for C,,,, from which equations (26) and (27) are obtained, is: 


C= y) SY Brel 1) GOA * Got ip x 


is hee ek IE MEK 
Dens 
A ieee ay pe * art 1 BN oy a ae 
cases (2) Ai, CES er (AL) Ray (IE) IO Gis ten ty) OX (A.12) 
x (LOzel ane) (Hore lyaie) x 
. The er i ey 4 io J 
5 ity a inten 23) (=) yaa Mare @)) 
Appendix B 
In the tables of this appendix the non-zero Nee bs) are given in terms of 
ptory.—— 4a or — Ok OOL ML — ibae ts Ai — A—Olor tand:AC— ie 10: 


The expressions were computed from equation (31) with the help of the formulas 


Table 1 


[L(L +1) + Uj(0; +1) — Ty + 1)I 


G, = ; 
Wagar 1)? 
ee Ujcecbpee Let 2) ame Lys eM) pd b+ 1) GU; + 4-2) ) 
ar Ns 21;(1; + 1) 
(7 ee 1 de Eg EV Lp Ee aa 
ae TD 
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Table 2. Coefficients for L’=L, 2’ =A=0 


| ( = At ee 
= Ee! | am Cie ieLoanale 2(2E.— 4)2 (22 44) \2 
| | = 
}f L+2 |-L-1 Z G 3 ySke 2) zt 
P= wh LS 2(2L + 3)?(2L +1) \2 
—-L~1} L ) | )3 1 
{ j ae es ee 9 2(2L + 1)? \2 
a a 
jG ais te " é re 3V3(E—1) ret. 
{hecgs ol EL | ~* 2(2L — 4)? (2L +1) \2 


of reference 11. The numbers G,, G; and G, which appear contain the dependence 
on the nuclear angular momenta J; and J; and are listed in Table 1. These numbers, 
which occur in the evaluation of Dee. jy, 71), are related to the F-coefficient. 
[Compare equation (34) with equation (A.10) of reference 10]. 

When certain selection rules, listed below, are not satisfied, the NELE 1G 


Hy Hy (m 
equal zero instead of the values given in the tables. The selction rules are: 


1. If either x, or x; (or both) equals —L +1 or L—1, then L awe: 


2. Ii either x, or 4 (or both) equals L — 2, then L > 3. 
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Table 3. Coefficients for L’=L, 7’ =A =1 


OZL11 
Ny, Hy xy (0) 


A We Fis Via 
Nye, 


(2) 


ey \3 SEES, 
a aiaes ae gem 3 Cape cle 
1 IE 4 IE; 1 aL a4 a DAIL, 1)2 5 
ie 3 2L 
az = | eee a 2(2L + 1)2 ya 
(i eet ee rE | 5 _¢ i fols 
(et iy Pier af 1 2(2L + 1)? \2 
fe 3 eyes 
1 Eel L+1 yore s 13(2L +1)? 5 
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Aus dem II. Physikalischen Institut der Technischen Universitat Berlin 


Mehrstrahlinterferenzen in konvergentem Licht 
Von 
G. KOPPELMANN und K. KREBS 
Mit 4 Figuren im Text 


(Eingegangen am 8. Dezember 1959) 


Formulae describing sharpness and luminosity of multiple-beam interference fringes 
produced by convergent rays are deduced and tested experimentally by means of 
measurements on interference filters. Further, the application of these formulae 
upon two problems of practical importance is discussed; i.e. upon the permissible 
deviation from collimation when Fizeau fringes are being used (ToLANSky), and 
also upon the diameter of the output diaphragm behind a Fabry-Pérot-interfero- 
meter adapted for direct recording. 


1. Theoretische Grundlagen 


Fiir die Durchlassigkeit eines Interferenzfilters oder eines Pérot- 
Fabry-Interferometers fiir ein unter dem Winkel @ auffallendes, mono- 
chromatisches Lichtbiindel, das in der Zwischenschicht den Brechungs- 
winkel y haben mége, ergibt sich bekanntlich eine Airy-Verteilung 


ra ie 1 
I, Gesa ie 4R Be aes (1) 
Gi Rie D 
mit-* 
® =4andycosy (1a) 


(R; T =Reflexionsvermégen bzw. Durchlassigkeit der Spiegelschichten, 
y =1/A =Wellenzahl und d; n=Dicke bzw. Brechzahl der Zwischen- 
schicht.) Wenn R> 0,90 ist, kann man (4) in der Umgebung des Maxi- 
mums in guter Naherung ersetzen durch!.?: 


io eeap Gey 


Hierbei ist J,, die maximale Durchlassigkeit, die sich fiir 


P= D,=4nndy,, cosy =m-2n (m=ganze Zahl) (3) 
* Der Phasensprung bei Reflexion an den Spiegelschichten soll zundchst der 
Einfachheit halber nicht beriicksichtigt werden. 
1 BurRGeER, H.C., u. P.H. v. Citterr: Z. Physik 44, 58 (1927). 
2 KoppELMAnn, G., u. K. Kress: Z. Physik 157, 592 (1960) 
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ergibt, und 4®, die Phasen-Halbwertsbreite 
A®,=4nndAr, cosy = Ree (4) 
2 b VR 
%, bedeutet dabei die Maximumslage beim Einfallswinkel p, Ay, die 


Halbwertsbreite in Wellenzahlen. Werden in (2) die PhasengréBen nach 
(1a), (3), (4) durch die entsprechenden Wellenzahlen ersetzt, so folgt* 


Ih 
= 5 (5) 


g 2 
i) ak ts — oa 
ey (oes 
\ Av, 


Fiir die Maximumslage v9, beim Einfallswinkel y und diejenige (v) bei 
‘senkrechtem Einfall ergibt sich nach (3) bei Beschrankung auf nicht zu 
groBe Winkel (d.h. px g/n): 


we 1M) ALYY : Vs : 
Yo o= cee v9 (1 Si sat (6) 
und damit nach (5) 
I 
ii a m 7 = 
i 1+ (-—* ieee a aise 7) 
A vy A vy a 


Die Filterdurchlassigkeit J im nicht parallelen Licht laBt sich durch 
ein Faltungsintegral darstellen 


Ty — 9.) = Li) to — 0 vay 3 
( ) ae on ; 8) 
wobei 1(g) dw die aus der Richtung @ einfallende Intensitat darstellt. 
Fir eine gleichmaBig ausgeleuchtete, kreisformige Beleuchtungsapertur 
bilden Zonen mit gleichem g einen Kegelmantel und es ist, wie man 
leicht erkennt, 


1(y) =const @. (9) 


Durch Integration von (8) folgt dann mit den Grenzen py =0 bis p= 4 
(Offnungswinkel des Biindels) und mit den Abkiirzungen 


Fs eee ee eA 
ae und h Doe ae (10) 
das Ergebnis 
h = 4 h a 
T(u) i ; arc tg —— ara =I, 5 arc tg Sy a (41) 
em ea + u 


* Es wird hier vorausgesetzt, daB R und T und damit auch J,, und 4 @, im 
betrachteten Winkelbereich unabhangig von g sind. Nach (4) besteht dann zwar 
immer noch eine Abhangigkeit der Wellenzahl-Halbwertsbreite Av, von gy, jedoch 
ist dies in unserem Fall praktisch ohne Bedeutung. 

12* 
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Durch die Koordinatenverschiebung w= (u— h/2) ist Gl. (11), die ktirz- 
lich auch von LissBERGER und WiLcock?:4 in anderem Zusammenhange 
abgeleitet wurde, in eine symmetrische Form gebracht. Fiir das Maxi- 
mum (u’=0) ergibt sich: 


‘a = I,,-— are tg > (12) 


m } 


und fiir die Halbwertsbreite folgt aus I (uj) =) os 


= ae ge? ee 

AY, 4 - 

4, oder (1 3) 

29 ’ UA fl h? 
Uy == Ay, == \) I 4 

of Die Durchlassigkeitskurve 
in konvergentem Licht wird 

75 also gegeniiber der 1m paralle- 
len, senkrecht einfallendem 


Licht verschoben um den 


Oo 2 Y 6 h 
—+/ Wellenzahlenbetrag — Av, = 

Fig. 1. _Maximale Durchlassigkeit Im und Halbwerts- Vo° py 2 2 
breite dy, in Abhangigkeit von der Beleuchtungsapertur. ayaa 5 das Maximum von ce 


ie a) 


(Parameter SS 
Avy 2n? 


auf/,, erniedrigt und die Halb- 
wertsbreite von Ay, auf Ay, 
vergroBert. Die Verhaltnisse /,,/J,, und Ay;/Ay, als Funktion des Para- 
meters h = a 
EinfluB der Konvergenz gering, solange hX<1 ist. Fiir h >1 wachst 
er jedoch schnell an. 


2 
‘ i4 sind in Fig. 1 dargestellt. Wie man sieht, ist der 


Berticksichtigen wir nun noch den Einflu8 des Phasensprunges 6, , 
bei Reflexion an den Spiegelschichten, der als von » und » abhangig 
angenommen sei, so bleiben die Ergebnisse der obigen Rechnung im 
wesentlichen erhalten. Wie man zeigen kann, andert sich nur h um 


einen von 6, ,, und der Ordnung m abhangigen Faktor k: 


Statt (1a) gilt dann: 


DP = 4nn dv cosy — 26, », (14) 
statt (3) 
D, = 4andvy— 26,=m- 22, (15) 
statt (4) 
A\QD) == (+204 2 a) A= u me) : (16) 
2 ov 2 VR 


3 LissBERGER, P.H.: J. Opt. Soc. Amer. 49, 121 (1959). 
4 LissBERGER, P.H., u. W.L. Witcock: J. Opt. Soc. Amer. 49, 126 (1959). 
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Man kann dann in (2) wegen der 6-Glieder nicht mehr (®— ®@,)/A @1 durch 
(v — ¥%)/Av ersetzen, sondern muB die Ausdriicke (14), (15), (16) einsetzen, wobei 
fiir 6, , eine Reihenentwicklung bis zu den in gy quadratischen Gliedern benutzt 
wird. 
00 a0 00 axe) a 
fo} Be! ae . 7 C * ig P ! 
VP 09 + ov (v Vo) dv Op v Yo) P+ op P 3 eaetir iihs eae 0 (17) 


Es gilt dann der allgemeinere Ausdruck: 


oor 4und(v- cosy — %) — 2(dy,q — dp) 
A® = at Tae 

4 Ar, (42a — 2 

2 Ov 


(18) 


Fur den Spezialfall, daB die Spiegel aus dielektrischen, absorptionsfreien /4- 
Wechselschichten bestehen, lassen sich daran noch einige Vereinfachungen vorneh- 
men. In diesem Fall ist an der Stelle y=), y =0 — wie aus der Theorie herleitbar 
und bekannt —: 6)=0. Ferner geht in die Formeln fiir § der Winkel gy nur als 
COS Ws © Cos (g/n,) ein (p;, n; Brechungswinkel bzw. Brechzahl in der jeweiligen //4- 
Schicht), so daB stets eee ae 2 SBE. OPS «og ist jedoch Bose 

OP 0 COS Wg OWs Op Oy, | p=0 
=—siny,|~=0=0. Jede einfache Ableitung nach g verschwindet also an der 
Stelle y=, my =0. Setzt man danach in (18) (0), — 09) ein und ersetzt ferner nach 
(15) (und mit 6) = 0) 4nd durch m - 27/9, so erhalt man (mit cos y x 1 — g2/2n?2): 


y 0 28 of 
as mb f aa v0 rilacmig ega sry s 
ce | 06 Se =) 
2 Av, [xm 5 | 
i 
(vy “e Vo) Hie Vo° k ; 
a Avy (20) 
mit be pene ah 
pr We Tarot 
k eee (= P| gesetzt ; (21) 
VY 


(xm — ee 
Hits mrey | 


Bei Beriicksichtigung des Phasensprungs und seiner Veranderlichkeit 
hat man also zum q?-Glied des Nenners in (7) nur den Korrekturfaktor k 
hinzuzufiigen. Auch die folgenden Rechnungen (8) bis (13) bleiben 
giltig mit der MaBgabe, daB an Stelle von h jetzt hk zu setzen ist. Fiir 
hohere Ordnungen m (also z.B. beim Pérot-Fabry-Interferometer oder 
beim Tolansky-Verfahren) wird k~1. Bei Interferenzfiltern ist jedoch 
der Korrekturfaktor zu beriicksichtigen. Dieser betragt z.B. fiir ein 
Filter mit hochreflektierenden ZnS-Kryolith-A/4-Schichten und einer 
2/2-Kryolith-Zwischenschicht (#1 =1) k =0,714 (z.B. nach Formeln von 
LISSBERGER und WILcocK? berechnet*). 


* Unser Ausdruck k/n? von Formel (20) ist identisch mit der Abktrzung 
P/(4 — Q) in‘. Fir ZnS wurde nach ® angesetzt n, = 2,34; dn,/dv=0,18 - 10-4 cm 
und fiir Kryolith angenommen ,= 1,30; dn,/dy=0.01 - 10-4 cm. 

5 KopPELMANN, G., u. K. Kress: Z. Physik 145, 486 (1956). 
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2. Messungen 


Zur experimentellen Untersuchung des Einflusses der Konvergenz 
auf die Durchlassigkcitsmessung an Interferenzfiltern diente die folgende 
Versuchsanordnung (Fig. 2): Ein Mikroskop wurde in etwa 30 cm Ent- 
fernung vom Austrittsspalt Sf eines Monochromators so aufgestellt, 
daB der Kondensor K gleichmaBig ausgeleuchtet wurde. Der Kondensor 
wurde dabei so eingestellt, daB ein scharfes Bild des Austrittsspaltes 
in der Objektebene entstand, in der sich das Interferenzfilter / befand. 
Mit der Kondensoriris J konnte dann die Apertur des Beleuchtungs- 
kegels eingestellt werden. Hinter der Filterschicht wurde das stark 
divergierende Lichtbiindel von dem Mikroobjektiv vollstandig aufge- 
nommen (dessen Apertur gréBer sein muB als die Beleuchtungsapertur) 


Fig. 2. MeBanordnung zur Bestimmung der Filterdurchlassigkeit bei verschiedenen Beleuchtungsaperturen 


und fiel schlieBlich durch das Okular als ein nur wenig divergentes Licht- 
biindel auf den Multiplier M, der dicht hinter dem Okular (in der Nahe 
der Austrittspupille des Mikroskopes) stand*. Die Beleuchtungsapertur, 
die einzig von der Brennweite und BlendengréBe des Kondensors ab- 
hangt, wurde experimentell bestimmt ®. 

Fiir die Aperturen A =sin p,=0,115; 0,17 und 0,24 wurden an 
einem dielektrischen Interferenzfilter — bestehend aus zwei 7 fach-A/4- 
Schichten aus Zinksulfid und Kryolith als Spiegel und einer 4/2-Kryolith- 
Zwischenschicht — die Durchlassigkeitskurven als Funktion der Wellen- 
zahl » gemessen (Fig. 3). Wie zu erwarten, nimmt mit wachsender 
Apertur die maximale Durchlassigkeit stark ab und die Halbwerts- 
breite zu. AuBerdem verschieben sich die Kurven nach _ kiirzeren 
Wellenlangen ; jedoch bleiben sie zum Maximum symmetrisch. 

Um die Messungen nun mit der Theorie zu vergleichen, muB — zwecks 
Feststellung der GréGBe h nach (10) — der Wert 9/Av, fiir senkrechten 
Einfall, d.h. fiir 40, bekannt sein. Er wurde an einer anderen Ap- 
paratur? zu A;/%9>=3,0- 10-3 bestimmt. Mit den so erhaltenen Werten 
hk =0,93; 2,05; 4,05 (entsprechend A =sin »,=0,115; 0,17; 0,24) wur- 
den die theoretisch zu erwartenden Kurven nach (11) berechnet und in 


* Diese Anordnung erwies sich als zweckma®ig, um sowohl eine genugend 
groBe Apertur zur Verfiigung zu haben, wie auch zur Erzielung eines gentigend 
kleinen Lichtflecks auf der Multiplier-Kathode, der wegen der értlich stets etwas 
verschiedenen Empfindlichkeit der Photokathoden wiinschenswert erschien. 

§ Siehe z.B. Pout, R.W.: Optik und Atomphysik, 9. Aufl., S. 50. 1954. 
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Fig. 3 so eingezeichnet, daB Lage und Héhe des Maximums der mittleren 
Kurve mit denen der gemessenen zusammenfallt. Die Ubereinstimmung 
mit den MeBpunkten erweist sich als sehr gut; beachtenswert ist dabei, 
daB dies wesentlich auch der Beriicksichtigung des Faktors k =0,714 


172 1 770° 70°cm 
—_—y 
Fig. 3. Durchlassigkeitskurven bei verschiedenen Beleuchtungsaperturen. (Kreise = experimentelle Werte 
ausgezogene Kurve berechnet) 


zu verdanken ist. Die kleinen systematischen Abweichungen beruhen 
moglicherweise auf einer etwas ungleichmaBbigen Ausleuchtung der Aper- 
turblende oder auf anderen kleinen St6rungen innerhalb des zwischen- 
geschalteten, relativ komplizierten optischen Systems. 


3. Eine exakte Formulierung der beim Tolansky-Verfahren 
zulassigen Kollimationsfehler 
In Fig. 4 ist der schematische Aufbau einer MeBanordnung nach 
ToLaNnsky’ dargestellt. Die monochromatische Lichtquelle Q wird mit 


eg 


Fig. 4. Interferometeranordnung nach TOLANSKY 


Hilfe des Kondensors L, in eine Lochblende B abgebildet, die im Brenn- 
punkt des Kollimators L, steht. Das so erzeugte Parallelstrahlenbiindel 
fallt annadhernd senkrecht auf zwei teildurchlassig verspiegelte Plan- 
platten J, die in einem schwachen Keilwinkel zueinander stehen. An 
den Stellen, an denen der Abstand d der Spiegel der Bedingung nd = 
m+ 2/2 (m=ganze Zahl) geniigt, ergibt sich maximale Durchlassigkeit. 


i TOLANSKY, S.: Multiple-Beam Interferometry. Oxford 1948. 
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Bildet man nun mit einem Objektiv L, die Ebene der Planplatten auf 
den Schirm S ab, so erhalt man dort ein System von parallelen, aquidi- 
stanten Interferenzstreifen. 

Die Intensitatsverteilung in diesen Interferenzstreifen ist bekannt- 
lich eine Airy-Verteilung (1), wobei hier jedoch nicht die Wellenlange, 
sondern der Abstand d der Spiegel variiert wird. Eine Abstandsanderung 
Ad hangt aber iiber den Keilwinkel « linear mit der Langenanderung 4 
zusammen : 


Ad : A 
=e et ee 22 
rer insbesondere tg « OE (22) 


(Axp=Abstand zweier benachbarter Streifen). 


Wir erhalten also auch fiir die Intensitatsverteilung J(x) des Lichtes 
in der Schirmebene eine Airy-Verteilung und damit fiir die Umgebung 
der Maxima entsprechend der Naherung (2) 


(23) 


wobei (x — %9) die Entfernung von einem Maximum und 4%; die Halb- 
wertsbreite darstellen. 


Eine reine Airy-Verteilung liegt nun aber nur dann vor, wenn die 
fiir die Ableitung angenommenen idealen Verhaltnisse erfiillt sind, ins- 
besondere, wenn das Licht streng parallel auf den Spiegel auffallt. Dies 
ist aber nicht der Fall: Wegen des endlichen Durchmessers 2 der Loch- 
blende B fallt auf jeden Punkt von J ein Beleuchtungskege] vom Off- 
nungswinkel »,=o/f. Unter Voraussetzung einer gleichmaBigen Aus- 
leuchtung der Blendendffnung B besteht also véllige Analogie zu dem in 
Abschnitt 1 behandelten Fall: der Kollimationsfehler bedingt eine Ver- 
ringerung der Helligkeit und vor allem eine Verbreiterung der Inter- 
ferenzstreifen. 


Zur exakten Herleitung sei daran erinnert, da fiir festes y nach (3) der maxi- 
male Intensitat bewirkende Abstand d) beim Einfallswinkel m(=y) sich auf 
dy p = Ay/cos p= dy (1 + g?/2), also um Ad=d,- g?/2 andert; der Maximumsort ¥, 
andert sich demnach nach (22) von *, auf 


Ad dy Y 
Xo = 4% + Ax = Xo -|- Gann — 4% + = ° IN Sip (24) 
fo) 


In (23) ist statt 7) nunmehr %q einzusetzen, so daB analog zu (7) entsteht 


Im, 
re ae — %o) rh ey ; 


VANE rh VA A 
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Die analog zu (8) (9) erfolgende Faltung ergibt demnach als resultierende Intensi- 
tatsverteilung 
h 


= 1 
Th = fhe : 7 arc tg aah 2 ETT (26) 
mit 
(= 5) Axp d 
“u= —“— und 2= —=— 2 g? 
Apes a 


Die Anderung der maximalen Durchlassigkeit und der Halbwerts- 
breite als Funktion des Parameters # kann also auch fiir diesen Fall 
aus Fig. 1 entnommen werden. Ein Vergleich mit den Ergebnissen der 
Abschatzung von S. ToLansxKy, (bei der nur die Wirkung der Grenz- 
strahlen berticksichtigt wird) zeigt, da8 nach unserer Rechnung fast 
doppelt so groBe Werte fiir m4 bzw. @ fiir eine bestimmte Verbreiterung 
zulassig sind, wie die von TOLANSKY angegebenen *. 


4. Zur Blendengré8e beim Druck-Pérot-Fabry-Interferometer 


Das Pérot-Fabry-Interferometer (PFI) wird heute bekanntlich viel- 
fach in Verbindung mit einer photoelektrischen Registriervorrichtung 
benutzt: Im Zentrum des Ringsystems wird hinter einer sehr feinen 
Lochblende die Lichtintensitat mit einem Photomultiplier gemessen. 
Durch Druckanderung im PFI, das sich in einem druckdichten Gehause 
befindet, wird die zu untersuchende Struktur an der Lochblende vorbei- 
gefiihrt und mittels des verstarkten Multiplierstromes registriert. Aus 
Intensitatsgriinden muB die Lochblende jedoch einen endlichen Durch- 
messer 20 haben, so daB Biindel benutzt werden, die im PFI zur opti- 
schen Achse einen Winkel bis zu y4=o// bilden. (f = Brennweite der die 
Interferenzen abbildenden Linse.) Variable in Gl. (3) ist jetzt der Bre- 
chungsindex m, und die Berechnung der registrierten Intensitat J fiihrt 
wieder zu einer Faltung in der bereits oben erhaltenen Form. In vélliger 
Analogie zu (11) und (26) ergibt sich hier 
(n — Np) Anp 


a 1 h . ae 
22) (peers See th ee fe IG Fo EN AO) 
ele h aIete 1+ u2—uh An, ’ £ 1) 27) 


(A np ist die einem Dispersionsgebiet entsprechende Brechzahldifferenz. ) 
Mit m—=2n,)d/A und mit der Abkiirzung a=An,;/A np gilt 


eed PA oe ee 28 

: oie Aang f? - (28) 

Man erhalt also auch hier wieder fiir die Anderungen der maximalen 

Durchlassigkeit J,,/I,, und der Halbwertsbreite Am,/An,; in Abhangigkeit 
vom Parameter / die Funktionen der Fig. 1. 


* Siehe ® S. 20, Tabelle 3. 
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Vergleichen wir noch die GréBe der Lochblende 2¢ mit dem Durch- 
messer des ersten Interferenzringes 20,,_, fiir den Fall, da8B im Zentrum 
ebenfalls gerade ein Ring auftaucht. Es gilt dann 


D1 =40 9400S Py-1=(M—1)-22, DO, =4andvy=m-2n. (29) 


Daraus folgt mit cos py (1 — ¢?/2): Pm = 2im. Andererseits ergibt 


sich aus (28) ~a=2ahnelm und damit 


TA fig Vie alge (30) 
Pm—-1 Qm—1 

Will man z.B. eine Verbreiterung der Halbwertsbreite von 12% zulassen, so 
ergibt sich nach Fig.1 ein Wert h=1. Beim idealen Interferometer und bei 
Beleuchtung mit streng monochromatischem Licht hangt das Verhaltnis a= 
Ans/Anp (,,Apparatebreite“) nur vom Reflexionsvermégen & der Spiegel ab (a= 
(4 — R)/2x)R). Fiir R= 94% ist z.B. a=0,01, und fiir h =1 ware dann nach (30) 
der Durchmesser der Lochblende etwa 1/,) von dem des ersten Interferenzringes zu 
wahlen. Bei doppelt so groBer Blende (viermal so groBem h) erhielte man fiir die 
Vergr6Berung der Halbwertsbreite statt des Faktors 1,12 den Faktor 2,2. Die 
Grenze ist also recht kritisch. 

In der Praxis ist nun in den meisten Fallen die Intensitatsverteilung in den 
Interferenzringen nicht durch eine reine Airy-Verteilung gegeben, sondern z.B. 
wegen der Faltung mit einer haufig viel breiteren Dopplerverteilung stark verbrei- 
tert und auch in der Kurvenform verandert. In diesen Fallen gelten die oben ab- 
geleiteten Formeln an sich nicht mehr. Jedoch erhalt man auch hier naherungs- 
weise® zutreffende Ergebnisse, wenn man fiir 4”1/Anp=a nicht die aus dem Re- 
flexionsvermégen R berechnete, sondern die wahre Halbwertsbreite der Intensitats- 
verteilungsfunktion einsetzt. Wie man zeigen kann, ist namlich die durch eine be- 
stimmte Faltung bedingte Verbreiterung weit mehr von der Halbwertsbreite als 
von der speziellen Kurvenform der Ausgangsfunktion abhangig. 


Der Deutschen Forschungsgemeinschaft schulden wir fiir finanzielle Unter- 
stutzung ganz besonderen Dank; auch Zuwendungen aus ERP-Mitteln verdanken 
wir wesentliche Férderung unserer Arbeiten. 


8 Eine ausfiihrliche Darstellung dieser Probleme findet sich bei R. CHABBAL: 
J. Rech. C. N. R. S: 24, 138 (1953). 
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Uber das Verhalten der Remanenz polykristalliner 
Nickeldrahte beim Recken 


Von 
Cu. SCHWINK und G. ZANKL 
Mit 4 Figuren im Text 


(Eingegangen am 16. Dezember 1959) 


Ein quantitatives Verstandnis der ferromagnetischen Remanenz reiner Metalle 
setzt die genaue Kenntnis der Parameter voraus, von denen diese GréRe abhangt. 
Als Parameter haben Probenform, Temperatur und Struktur zu gelten, wobei unter 
Struktur Korngr68e, Textur und die Verteilung innerer Spannungen verstanden 
wird. 

Gemessen wird die Remanenz ausgegliihter, vielkristalliner Nickeldrahte in Ab- 
hangigkeit von einer vorher angelegten und wieder entfernten Recklast; Korngr6Be 
und Textur werden dabei verfolgt. Es ergeben sich charakteristische Remanenz- 
kurven, die temperatur- und sehr strukturabhangig sind. Fiir ungereckte Proben 
werden Remanenzwerte bis zu 0,81-/, gefunden. Es wird gezeigt, da sich die 
Remanenz mit dem Einsetzen der plastischen Verformung dndert und nach sehr 
starker Deformation einem Endwert zustrebt, der nahe bei 0,5: J, liegt. 

Eine Diskussion der bisherigen Ergebnisse legt folgende qualitative Deutung nahe: 
Im ausgeglihten Zustand wird die Bereichstruktur im Remanenzpunkt im wesent- 
lichen durch Kristallenergie und magnetostatische Energie bestimmt; letztere ruft 
SchlieBungs- und inverse Bereiche an Korngrenzen und an der Probenoberflache 
hervor. Mit Einsetzen der plastischen Verformung treten lokale Spannungen an 
den Korngrenzen auf, die die Bereichstruktur stark beeinflussen. Mit zunehmen- 
der Verformung entsteht schlieBlich zusammen mit einer Textur ein einachsiger 
Spannungszustand, der mehr und mehr die Magnetisierung bestimmt. 


Einleitung und Problemstellung 


Will man zu einem quantitativen Verstandnis der wahren ferro- 
magnetischen Remanenz gelangen, so mu8 man sich klarmachen, von 
welchen GréBen dieser charakteristische Punkt der Hysterese abhangt. 
Es leuchtet unmittelbar ein, daB sich die gesamte Magnetisierung im 
Remanenzpunkt zusammensetzt aus der Magnetisierung der einzelnen 
Bereiche, bzw. der einzelnen Volumenelemente, aus denen die Probe 
besteht. Die Magnetisierung solch kleiner Gebiete ihrerseits ist bei 
reinen polykristallinen Stoffen, auf die sich unsere Untersuchung be- 
schrankt, eine Funktion folgender Parameter: Probenform, Temperatur 
und Struktur. Unter Struktur verstehen wir dabei KorngréBe, Textur 
und die Verteilung der inneren Spannungen. Die Probenform ist inso- 
fern ein wichtiger Parameter, als sie das Verhaltnis zwischen Ober- 
flachenbereichen und inneren Bereichen der Probe wesentlich mitbe- 
stimmt und sich die Verschiedenartigkeit dieser beiden Bereicharten 
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gerade auch in der GréBe der wahren Remanenz 4uBern sollte. Der | 


Einflu® der beiden anderen Parameter, Temperatur und Struktur, steht |] 


auBer Zweifel. 
Es liegen bisher nur wenige Untersuchungen vor, die sich zum 


Ziel setzten, von einem méglichst genau bekannten Zustand einer fj 


Probe auszugehen, deren Struktur in definierter Weise zu verandern | 
und die dabei auftretenden Remanenzanderungen systematisch zu _ 
verfolgen. Wir wollen in dieser Arbeit die Remanenz polykristalliner 


Nickeldrahte messen und den Einflu8 der oben genannten Parameter 1) 


feststellen und zum Teil bereits systematisch untersuchen. Insbesondere _ 
behandeln wir die Frage, wie sich die Remanenz gegliihter Drahte bei | 


Strukturanderungen, die wir durch Recken herbeifiihren, andert. Wir ff 


werden dabei zu einer qualitativen Vorstellung iiber das Zustande-_ 
kommen der Remanenz gelangen, die der Wegweiser fiir ein spateres 
quantitatives Verstandnis sein soll. 


Bisherige Arbeiten 


FORSTER und STAMBKE! fanden an Nickel mit einer DifferenzmeB- 
methode, daB sich die Remanenz bereits nach Anwendung sehr kleiner 
Recklasten irreversibel 4ndert. Nickeldrahte, die bei 900° C eine Stunde 
ausgegliiht waren, zeigten nach stufenweisem Belasten bei 0,5 kg/mm?, 
nachdem die Recklast wieder entfernt war, eine maximale Remanenz- 
erhéhung von 8 Gaub. Bei hdheren Belastungen nahm die Remanenz 
wieder ab, um tiber etwa 1,2 kg/mm? unter den Anfangswert zu sinken. 
Der Verlauf der Remanenzanderung hing stark vom Ausgliihen der 
Proben ab. Einer abgebildeten Hystereseschleife eines weichen Drahtes 
vor dem Recken entnimmt man eine Remanenz von etwa 260 GauB und 
eine Koerzitivkraft von 4 Oe, was auf das Vorhandensein innerer 
Spannungen oder sehr kleiner KorngréBen schlieBen laBt (vgl. spater). 
Angaben iiber die Struktur des verwendeten Materials fehlen. 


DEHLINGER und SCHOLL? wiesen an 1 mm starken Nickeldrahten eben- | 
falls eine irreversible Remanenzanderung nach vorherigem Recken nach. | 
Doch setzte bei ihren Messungen ein Effekt erst bei Belastungen von 
etwa 1,3 kg/mm? ein, und es stieg bei ihnen, im Gegensatz zu FORSTER 
und STAMBKE, die Remanenz im Recklastintervall von 1,3 bis 7,0 kg/mm? 
um etwa 35 GauB, um nach Anwendung noch hoherer Recklasten kon- 
stant zu bleiben. Uber den Ausgangszustand der Proben, Gliihtempera- 
tur und Gliihdauer finden sich keine naheren Angaben. Der absolute 
Betrag der Remanenz der gegliihten, ungereckten Proben wird nicht 
genannt, aber deren Koerzitivkraft zu rund 5 Oe angegeben, so daB auch 


1 FOrsTER, F., u. K. StTAMBKE: Z. Metallkde. 33, 97 (1941). 
2 DEHLINGER, U., u. H. ScHott: Z. Metallkde. 44, 136 (1953). 
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in diesem Fall sehr kleines Korn oder starkere Eigenspannungen vor- 
hegen diirften. 


REIMER® versuchte die irreversible Remanenzzunahme von DEH- 
LINGER und SCHOLL zu deuten. Seine eigenen Messungen lieferten, wie 
bei DEHLINGER und SCHOLL, eine irreversible Remanenzerhéhung nach 
plastischem Verformen, die unabhangig vom Verformungsgrad 30-4 
3 GauB betrug. Fir den Ausgangszustand werden 250 GauB als Re- 
manenzwert angegeben, dagegen fehlen Angaben iiber Koerzitivkraft, 
Probenabmessungen, Vorbehandlung und Struktur der Proben. 


Neuerdings veréffentlichten SHUR und STARZEVA? eine Arbeit iiber 
die Stabilitat der Remanenz von Nickel. Die Autoren verformten ring- 
formige Proben durch Zug und Kompression und benutzten dann die 
Koerzitivkraft als MaB der Verformung. Dieses Vorgehen liefert keinen 
unmittelbaren quantitativen Zusammenhang zwischen Deformation 
und Remanenzanderung, wie er in unseren Messungen verfolgt werden 
soll. Die Ergebnisse lassen sich daher nicht zu einem Vergleich heran- 
ziehen. 


MeBmethode und MeSanordnung 


Die verwendete MeBmethode ist die klassische ballistische mit zwei 
gekreuzten Feldspulen. Diese sind so gebaut, daB sie ein homogenes 
Feld von etwa 45cm Lange lefern, bei dem die Feldschwankungen 
0,3 % nicht iibersteigen. Fiir die meisten untersuchten Proben geniigte 
es, mit einer Feldstarke von 200 Oe auszusteuern, doch lassen sich 
Feldstarken bis zu 1000 Oe erreichen. Eine Wasserkihlung sorgt fiir 
Ableitung der Jouleschen Warme und fiir eine konstante Temperatur 
am Ort der Probe. Die Induktionsspulen sind 2,5 cm lang und tragen 
15000 Windungen eines 0,1 mm starken Cu-Drahtes. Fiir die Messungen, 
insbesondere die an gegliihten und nur wenig gereckten Drdahten, ist 
eine Kompensation des Erdfeldes erforderlich. Sie erfolgt mit einer 
Genauigkeit von etwa 1% durch eine Zusatzspule, die iiber die Feld- 
spule, welche die Probe enthalt, geschoben wird. Es wurde ferner be- 
riicksichtigt, daB die Geschwindigkeit der Feldanderung, von der 
Sattigung der Proben ausgehend, auf die Messung der wahren Remanenz 
von Einflu8 sein kann. Bei unseren Versuchen ergab sich allerdings, daB 
dieser Einflu8 niemals gréBer als 1% war und in den meisten Fallen 
vernachlassigt werden konnte. 

Vorversuche hatten ergeben, wie wichtig eine sorgfaltige Justierung 
der gerade gerichteten und geglithten Drahte in Feld- und Induktions- 
spule fiir reproduzierbare Messungen ist. Als besonders geeignet erwies 


3 REIMER, L.: Z. Physik 137, 588 (1954). 
4 SHur, Ja. S., u. E. Starzeva: Izv. Akad. Nauk, SSSR i Claitizemez temo 4 0) 


(1957). 
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sich eine senkrechte Halterung, bei der die Probe auf einem verschieb- 
baren Stempel aufsteht und so eingestellt werden kann, daB sie die 


Innenwand der 2 mm engen Induktionsspule nicht beriihrt. Eine Wir- |] 


kung des Probeneigengewichtes lieB sich auch an den gegliihten Proben 
nicht feststellen. Zum Recken der Nickeldraéhte im starren Zugversuch 
dient eine einfache Anordnung, die eine Torsion des Drahtes wahrend 
des Reckens sicher verhindert. Belastet wurde jeweils etwa 20 min; 
eine langere Reckdauer anderte nicht mehr die magnetischen MeBgréBen. 

Die Untersuchungen wurden an 1mm Nickeldraht der Firma Va- 
kuumschmelze, Hanau, durchgefiihrt, der neben 99,7% Ni noch 0,17 % 
Si, 0,03% Mg und 0,03% Fe enthielt. Der mittlere Korndurchmesser 
betrug im Anlieferungszustand 0,02 mm. 

Vor den eigentlichen Remanenzmessungen schien es uns notwendig 
zu sein, die Frage zu klaren, bis zu welchen Probenlangen die Abnahme 
der Magnetisierung nach den Probenenden hin nicht vernachlassigt 
werden kann. Dazu wurde die Remanenz langs eines ausgegliihten 1 mm 
starken Drahtes bestimmt. Das Ergebnis war, da8 der Remanenzabfall 
bereits etwa 10 cm vor dem Probenende einsetzte. Bei der Lange unserer 
Induktionsspule von 2,5 cm heiBt das, da8 fiir verlaBliche Remanenz- 
messungen die Drahtproben eine Mindestlange von etwa 25 cm haben 
miissen. Will man noch iiber mégliche kleine Schwankungen des Spulen- 
feldes und der Homogenitat der Proben mitteln, ist es vorteilhaft, die 
Drahtlange noch gréBer zu wahlen. Bei den von uns verwendeten 
36cm langen Proben hatte die Remanenz tiber rund 12 cm einen kon- 
stanten Wert. Bei einem Verhaltnis (Lange: Durchmesser) = (360:1) 
ist auch sicher ein Einflu8 der Entmagnetisierung zu vernachlassigen. 


Fiir die durchzufiithrenden Reckversuche war es weiterhin wichtig zu 
priifen, ob sich nicht allein durch das Einspannen in die Klemmbacken, 
wodurch die Probenenden zweifellos stark verformt werden, auch noch 
in der Probenmitte ein merkbarer Einflu8 auf die magnetischen MeB- 
groBen ergibt. Entsprechende Versuche zeigten, da8 das bei sorgfaltiger 
Probenbehandlung, die vor allem Verbiegungen vermeidet, nicht der 
Fall ist. Ein Abschneiden der Enden nach dem Gliihen dagegen ver- 
falscht die MeBwerte, vor allem der ungereckten Drahte, ganz erheblich 
und in unkontrollierbarer Weise und wurde daher streng vermieden. 


Ergebnisse 


Die im folgenden dargestellten Remanenzkurven zeigen die rema- 
nente Magnetisierung Zp, bezogen auf die Sattigungsmagnetisierung Ig, 
wie sie bei duBerem Feld H,=0 in Abhangigkeit von der vorher ange- 


legten und dann wieder entfernten Zugspannung P (kg/mm?) gemessen 
wurde. 
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a) Zunachst wurden Proben untersucht, die aus dem angelieferten, 
bereits gegliithten Material durch eine weitere Glithbehandlung hervor- 
gingen. Dazu wurden Nickeldrahte von 36 cm Lange in einem Ofen 
mit Wasserstoff als Schutzgas (eine Vergleichsgliihung im Vakuum 
brachte dieselben Ergebnisse) rund 5 Std auf 1050° C gehalten und dann 
sehr langsam — mit einer Geschwindigkeit, die nie gréGer als 5°/min 
war — abgekiihlt. Die eingetretene Rekristallisation vergréBerte den 
mittleren Korndurchmesser auf etwa 0,10mm, wobei die mittlere 
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Fig. 1. Relative Remanenz als Funktion der vorher angelegten Fig. 2. Bleibende Dehnung und Ko- 
auBeren Recklast. Mittlere Korngr6Be 0,1 mm, Textur nach [111]. erzitivkraft als Funktion der vorher 
@ +10° GC; 6 —35°C angelegten auBeren Recklast fiir das 


Material von Fig. 1 bei + 10°C 


Korngr6Be in der Probenmitte etwas groBer war als am Rand. Nach 
dem Debye-Scherrer-Verfahren ausgefiihrte Réntgenaufnahmen zeig- 
ten, daB eine — allerdings schwache — Textur nach der [111 ]- und eine 
noch schwachere nach der [100|-Richtung vorlag. Die bei diesen Pro- 
ben bei 10° C (Kiihlwassertemperatur) und — 35° C (Kihlfliissigkeit an 
Stelle von Wasser) gemessenen Remanenzkurven sind in Fig. 1 dar- 
gestellt. Die Anderung der Sattigungsmagnetisierung mit der Tempera- 
tur ist selbstverstandlich beriicksichtigt, ebenso wurde die Widerstands- 
anderung der Induktionsspulen mit der Temperatur beachtet und kom- 
pensiert. 

Mit zunehmender Verformung beginnt die Koerzitivkraft von 
0,40 Oe an zu wachsen. Die Kurve, die das in Fig. 2 mit einer MeB- 
genauigkeit von 0,02 Oe zeigt, stammt vom selben Material wie die 
Remanenzkurve (Fig. 1) und die auBerdem noch gemessene Spannungs- 
Dehnungskurve (bleibende Dehnung als Funktion der vorher ange- 
wandten Recklast), die ebenfalls in Fig. 2 eingezeichnet ist. Letztere 
liefert eine unmittelbare Einsicht in das plastische Verhalten der Nickel- 
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drahte, insbesondere geht aus ihr der Beginn der plastischen Verformung 
bei rund 1,5 kg/mm? hervor, der innerhalb der MeBgenauigkeit mit dem 
oberen Knickpunkt der Remanenzkurve und dem FuBpunkt der Koerzi- 
tivkraftkurve zusammenfallt. 

Korngr68enbestimmungen mit zunehmender plastischer Verformung 
ergaben, da auch im gereckten Zustand die GréBe der Oberflachen- 
kérner kleiner war als diejenige der probeninneren Kérner. Der mittlere 
Korndurchmesser blieb wahrend des Reckens nahezu gleich, jedoch 
wurden mit zunehmender Recklast bestimmte helle Flachen haufiger, 
die eine groBe Zahl von Atzgriibchen aufwiesen. Dieser Befund deutet 
bereits auf die Ausbildung einer starkeren Textur hin. Aus Réntgenauf- 
nahmen ging dann klar hervor, daB die Zweifachtextur nach [111] und 
[100] durch das Recken verstarkt wurde, wobei die [111 ]-Textur stets 
deutlich tiberwog. 

Von besonderem Interesse schien uns noch die Frage zu sein, ob sich 
magnetisch eine Zustandsanderung der Proben von der Oberflache nach 
innen zu feststellen 1a4Bt. Dazu wurden die Drahte schrittweise diinner 
gedtzt und gemessen. Fiir den geglithten Ausgangszustand anderte sich 
mit zunehmender Abatzung die Remanenz nicht, dagegen nahm die 
Koerzitivkraft etwas ab. Letzteres ist durch die radiale KorngréBen- 
verteilung zu verstehen, denn kleinere Korner, wie sie nach obigem an 
der Oberflache waren, besitzen eine hohere Koerzitivkraft als gréBere®. 
Die Konstanz der Remanenz deutet auf eine gleichbleibende Bereich- 
verteilung und damit auch Textur nach dem Drahtinnern zu hin. 


Bei den Proben, die kleinen Recklasten unterworfen waren, er- 
gaben die Atzversuche noch folgendes Ergebnis: Die Remanenz der 
Proben vor dem oberen Knickpunkt der Remanenzkurve bei rund 
1,4 kg/mm? (vgl. Fig. 1) anderte sich durch Abatzen ebensowenig wie 
die Remanenz der ungereckten Proben im Ausgangszustand. Die etwas 
nach diesem Knickpunkt liegenden und infolge der gréBeren Recklast 
gefallenen Remanenzwerte stiegen jedoch durch das Abatzen — einer sehr 
diinnen Schicht bereits — wieder an. Das ist nur so zu verstehen, daB die 
bei P21,4 kg/mm? einsetzende plastische Verformung in den Ober- 
flachenschichten der Probe beginnt. Die tieferliegenden Zonen werden 
zunachst nicht von der Abgleitung erfaBt und das Abatzen der Ober- 
flachenschicht stellt den Ausgangszustand wieder her. Auf so ein Ver- 
halten des Beginns der plastischen Verformung bei Polykristallen wurde 
schon von anderen Autoren hingewiesen®. Dieser Wiederanstieg der 


5 JENSEN, T.D., u. A. ZIEGLER: In F. PawLex: Magnetische Werkstoffe, 
S.111f. Berlin-Géttingen-Heidelberg: Springer 1952. — Macer, A.: Ann. Phys. 
IU Ty (GOSS). 

6 Zum Beispiel Karasuima, S.: Proc. 1st Jap. Congr. on Testing Mat., 59 
(1958). — Mem. Inst. Sci. Ind. Res. Osaka Univ. 16, 55 (1959). 
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Remanenz trat aber nur bei sehr wenig verformten Drahten auf, beidenen 
die angewandten Recklasten etwa 1,8 kg/mm? nicht iiberstiegen. Stéar- 
ker gereckte Proben zeigten auch bei kraftigem Abatzen mit einer Quer- 
schnittsverminderung bis zu 50% keine Anderung der Remanenz mehr. 

Die Koerzitivkraft wurde erst bei Proben, die mit mehr als 2,5 kg/mm? 
gereckt waren, durch Abdtzen nicht mehr geandert. 

b) Nimmt man eine der stark, etwa mit 20 kg/mmz2, gereckten Proben 
des vorigen Abschnitts und unterwirft sie noch einmal einer fiinfstiin- 
digen Glithung im Wasser- 
stoffstrom bei 1050°C, so 7 
erhalt sie dabei eine Struk- 
tur, die vom Ausgangszu- ia 
stand der gegliithten Drahte gw 3 
in Abschnitt a) in wesent- | 
lichen Punkten verschieden = 
ist. Das stark verformte “| | | 
Material erfahrt wieder | 

\ 


b 
eine Rekristallisation, doch 450} ae 2 ae ee 
sind die rekristallisierten ae ae 
ormer diesmal noch gro- plo “4 c 
Ber (mittlerer Korndurch- 723 4 § DB 2 30 OP kg/mm 


ee /Tapbstabsancerun 
messer etwa 0,2 mm) und 9 
Fig. 3. Relative Remanenz als Funktion der vorher angelegten 


am Rande nicht kleiner duBeren Recklast. a Mittlere Korngr6Be 0,2 mm, keine Textur, 
als in der Drahtmitte. +10°C. b Mittlere Korngr6Be 0,1 mm, Textur nach [111], 
: ; +10°C (identisch mit Kurve a in Fig. 1) 

AuBerdem besitzen die re- 

kristalhsierten Drahte jetzt keine rontgenographisch feststellbare Textur 
mehr. Die Remanenzkurve, die mit Drahten dieser Struktur aufge- 
nommen wurde, zeigt Fig.3, a, in die zum Vergleich noch einmal 
die Kurve Fig. 1, a (jetzt als Fig. 3, bezeichnet) mit dem friiheren Aus- 
gangszustand eingetragen ist. Der Unterschied, der dabei zutage tritt, 
ist sehr stark und zeigt die Strukturabhangigkeit der Remanenz in tiber- 
zeugender Weise. Die Koerzitivkraft der neuen Drahte lhegt 1m ausge- 
gliihten Zustand bei etwa 0,38 Oe und beginnt diesmal schon bei Reck- 
lasten von rund 1,0 kg/mm? zu wachsen, um dann parallel zur ent- 
sprechenden Kurve der Fig. 2 zu laufen. Das Analoge gilt fiir die 
Spannungs-Dehnungs-Kurve, deren FlieBgrenze jetzt ebenfalls bei rund 


1,0 kg/mm? liegt. 


Vergleich mit den friiheren Arbeiten 
Fiir den Vergleich unserer Ergebnisse mit denen fritherer Arbeiten 
und fiir die nachfolgenden Uberlegungen ist es zweckmaBig, die Re- 
manenzkurven der Fig. 1 und 3 in verschiedene Bereiche einzuteilen, 
wie das schematisch in Fig. 4 geschehen ist. 
Z. Physik, Bd. 158 13 


188 Cu. ScHwiINK und G. ZANKL: 


Bereich I. Die von uns gemessenen Werte der Remanenz im geglihten 
Ausgangszustand (375 G bzw. 305 G) sind viel héher als die von REI- 
MER3 und FORSTFR-STAMBKE! genannten (250 bis 260 G), wahrend bei 
DEHLINGER-SCHOLL? gar kein Wert angegeben wird. Sorgfaltigen Mes- 
sungen von KERSTEN? entnimmt man aus Kurven fiir gegliihten Nickel- 
draht eine Remanenz von 375 G bei Zimmertemperatur, was mit unseren 
Messungen Fig. 1, @ iibereinstimmt. 


Die irreversible Remanenzanderung bei Recklasten schon unterhalb 
0,5 kg/mm?, die FOrRSTER-STAMBKE! mitteilen, tritt in unseren Ver- 
suchen nicht auf. Es fallt uns schwer zu glauben, daB dieses Ergebnis 
von einer bei so niedriger Spannung einsetzenden plastischen Verformung 

herriithren soll, da eine entsprechend 
h/le ] niedrige kritische Schubspannung 
selbst bei Nickel-Einkristallen noch 
nicht gefunden wurde§&. 


Bereich II. Der steile Remanenz- 
abfall in diesem Bereich tritt bei 
DEHLINGER-SCHOLL? gar nicht auf, 
auch REIMER® erwahnt nichts der- 
artiges, bei FORSTER-STAMBKE! wird 
er in einem Fall fiir Belastungen 
iiber 1,3 kg/mm? angedeutet, doch 
verfolgen diese Autoren den Verlauf 
nur bis etwa 1,5 kg/mm? weiter. 


Fig. 4. Remanenzkurve schematisch, 
in verschiedene Bereiche eingeteilt (s. Text) 


Bereich III. Der Remanenzanstieg im Belastungsbereich zwischen 
rund 2,7 bis 5,0 kg/mm? von Fig. 1,a stimmt qualitativ mit dem von 
DEHLINGER-SCHOLL? bei diesen Recklasten gemessenen iiberein und 
diirfte sich auch mit dem von REIMER? erwahnten decken, bei FORSTER- 
STAMBKE!? findet er sich nicht. 


In diesem Zusammenhang méchten wir bemerken, daB wir bei 
einem Versuch, bei dem der Probendraht in der MeBspule selbst gereckt 
wurde, ein biege- und drehfreies Einspannen und Recken aber nicht 
garantiert werden konnte, eine Kurve erhielten, die der von DEH- 
LINGER-SCHOLL? sehr ahnelte. Wir glauben daher, den Grund fiir die 
Abweichung ihrer Ergebnisse von unseren aufer in einem anderen Aus- 
gangszustand in einer nicht gentigend definierten Probenbehandlung 
sehen zu diirfen. 

Unsere Kurve Fig. 1, @ stimmt bei héheren Recklasten gut mit der 
von DEHLINGER-SCHOLL? tiberein, in beiden Fallen erfolgt keine wesent- 


7 Kersten, M.: Z. Physik 71, 553 (1931). 


8 HaasEN, P.: Phil. Mag. 3, 384 (1958). — MeIssNnER, J.: Z. Metallkde. 50, 
207 (1959). 
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liche Remanenzanderung mehr. Die bei —35° gemessene Kurve 
(Fig. 1, 6) zeigt aber ebenso wie Fig. 3, a, daB diese Konstanz der Rema- 
nenz offenbar an eine bestimmte Temperatur und Struktur gebunden 
ist. Bei hohen Recklasten streben allerdings auch die Kurven Fig. 1, } 
und 3, a demselben Remanenzwert zu wie Fig. 1, a. Dieser Endwert wird 
sehr nahe bei Ip =0,50-J, gefunden, in Ubereinstimmung mit einer 
Angabe von KERsTEN’, der fiir sehr stark gereckte Drahte 0,54 - J, 
findet, und in Widerspruch zu Remer?, der einen Wert von 0,55 - J, 
angibt. 
Deutung und Diskussion der Ergebnisse 


Bereich I. 1. Theoretischer Remanenzwert. Fir Proben mit isotroper 
Orientierungsverteilung laBt sich ein Remanenzwert theoretisch ab- 
leiten, wenn man annimmt, daB nach Aufmagnetisierung bis zur Satti- 
gung bei Verringerung des AuBenfeldes auf H, =0 die Magnetvektoren 
samtlicher Kristallite durch Drehprozesse in die der Drahtachse nachst- 
gelegene leichteste Magnetisierungsrichtung einschwenken. Letztere 
ist bei Nickel mit seiner negativen Anisotropiekonstanten bei nicht zu 
hohen Temperaturen die [141 |-Richtung, falls nicht durch Spannungen 
oder Felder andere Vorzugsrichtungen erzwungen werden, was wir im 
folgenden ausschlieBen wollen. Die zur Probenachse nachstgelegene 
[111 ]-Richtung eines Kristallits schlieBe mit ihr den Winkel »y ein. Der 
Beitrag dieses Kristallits zur Remanenz der gesamten Probe, der durch 
die Magnetisierungskomponente in Achsenrichtung gegeben ist, hat 
dann den Wert 7g =I, cosy (1, = Sattigungsmagnetisierung). yw liegt 
dabei zwischen Null und einem Maximalwert y,,, der durch den Winkel 
zwischen einer [111 ]|-Richtung und einer [100]-Richtung gegeben ist, 
also cos py, = |/3/3. 

Die Gesamtremanenz erhalten wir durch Mittelung tiber alle még- 


[{cospsind db dp 
ffsinddddg 


lichen w: ee ae 


Die beiden Doppelintegrale erstreckt man dabei giinstigerweise nur tiber 
einen Kugeloktanten. Fiir die Auswertung hat man noch py durch # 
und  auszudriicken, wofiir man mittels spharischer Trigonometrie die 
Beziehung findet: 
cosy = (sin # (cos p + sin gy) + cos #). 

Damit erhalt man: 7 3 
ee 0,800; 
om 2 

2. Die Abweichungen vom theoretischen Wert. Der experimentelle 
Remanenzwert war im Fall von Fig.1,4a Ip =375 +5 G fiir +10°C, von 
Fig. 3, a fiir dieselbe Temperatur Ip =305 +5 G. Fiir diese Temperatur 
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betragt die Sattigungsmagnetisierung von Nickel J,=490G, so daB 
Tp/1, =0,765 bzw. 0,625 +0,02 wird. Die Werte liegen etwa 12% bzw. 
28% unter dem oben angegebenen theoretischen Wert, der unter den 
dort gemachten Voraussetzungen angenommen werden miBte. Wir 
sehen zwei Griinde fiir die bestehende Abweichung: 


a) Es kénnen immer noch, zusatzlich zu den magnetostriktiven Span- 
nungen (maximal etwa 0,7 kg/mm?), Restspannungen vorhanden sein, 
deren Energie in die GréBe der Kristallenergie kommt. 


b) An den Korngrenzen und insbesondere auf der Probenoberflache 
werden sich SchlieBungsbereiche ausbilden und Hauptbereiche, in denen 
die Magnetisierung mit der urspriinglichen Sattigungsmagnetisierung 
einen stumpfen Winkel einschlieBt (inverse Bereiche), damit die sonst 
infolge magnetischer Oberflachenladungen auftretende hohe magneto- 
statische Energie méglichst klein wird. Diese Erscheinung wurde von 
SHUR u.a.? an Nickel im Remanenzpunkt experimentell belegt. 

Den an zweiter Stelle genannten Grund halten wir fiir den entschei- 
denden. Er erlaubt es auch, zwanglos den Unterschied in den Remanenz- 
werten der beiden strukturverschiedenen Proben von Fig. 1, a@ und 3,4 
zu verstehen. 

Unsere oben gemachte Annahme, da8B in jedem Kristallit die 
Magnetvektoren in der achsennachsten leichtesten Richtung legen, 
hatte namlich magnetische Ladungen an den Korngrenzen und damit 
eine erhebliche Streufeldenergie zur Folge. Das wird z.B. dann ver- 
mieden wenn sich die Magnetvektoren im einzelnen Korn so auf die 
leichtesten Richtungen verteilen, daB jedes Korn dieselbe Magnetisierung 
in Achsenrichtung besitzt. Wie man leicht zeigt}®, ist in diesem Fall 


bei isotroper Kornverteilung Ip = le -1,=0,58°T,. Damit ist devam 
grobkérnigen Material gefundene Wert Jp = 0,62-J/, zu vergleichen. 


Ein anderer Deutungsweg ware noch folgender. Wir wollen versuchsweise 
annehmen, daf§ in einer Oberflachenschicht des texturlosen, grobkérnigen 
Materials von Tig. 3, a@ durch SchlieBungsbereiche und inverse Bereiche die 
pauschale Magnetisierung im Remanenzpunkt verschwindet, der gesamte unter 
dieser Oberflachenschicht liegende innere Teil der Drahtprobe aber die oben 
berechnete remauente Magnetisierung Jp= 0,866-I, besitzt. Soll die gesamte 
Probe die gemessene Remanenz Ip=305 G besitzen, so errechnet man leicht 
fiir die Dicke der eingefiihrten Oberflachenschicht einen Wert von etwa 0,08 mm. 
Es wiirde somit, auch wenn die Remanenz in der Oberflache etwas gréBer als Null 
ist, was wahrscheinlich der Fall ist, eine AuBenzone verminderter Remanenz von 
etwa 0,10 mm Tiefe geniigen, um den beobachteten Remanenzwert herbeizufiihren. 

Besitzt eine Probe eine Textur nach der Richtung der leichtesten Magnetisie- 
rung, wie es fiir das Material von Fig. 1, a der Fall ist, so hat das zweierlei zur Folge: 


9 SHur, JA. S., V.R. ABELS u. V.A. ZAIKova: Izv. Akad. Nauk DOS Sein hizs 
21, 1149 (1957). 
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Einmal wird sich der Remanenzwert deshalb erhéhen, weil keine isotrope Orien- 
tierungsverteilung mehr vorliegt, sondern eine solche, die die leichte Magnetisie- 
rungsrichtung bevorzugt. Eine Rechnung analog der oben ausgefiihrten, die das 
berticksichtigt, wiirde jetzt Ip >0,866- TJ, liefern. Zum andern aber werden da- 
durch, da8B jetzt infolge der Textur die Zahl der Kérner mit Magnetisierungsvektoren 
senkrecht zur Probenoberflache abnimmt, weniger SchlieBungsbereiche und inverse 
Bereiche an der Oberflache auftreten, was deren remanenzverkleinernde Wirkung 
abschwacht. Eine Abschatzung zeigt wieder, daB dieser zweite Effekt den erst- 
genannten uberwiegt. Eingehendere Betrachtungen zu dieser Frage sind erst nach 
weiteren Experimenten sinnvoll. 

Die remanenzverkleinernde Wirkung sowohl restlicher innerer Span- 
nungen wie der diskutierten Oberflachenbereiche mu8B abnehmen, wenn 
man die Messungen bei tieferer Temperatur vornimmt, da hierbei die 
Kristallenergie von Nickel stark anwadchst. Sie betragt bei — 35°C 
schon das zwei- bis dreifache ihres Wertes bei --10° C. Tatsdchlich er- 
hielten wir mit der Probe von Fig. 1, a bei — 35° C relative Remanenz- 
werte von etwa 0,80, entsprechend einer wahren Remanenz von 390 G 
(vgl. Fig. 1,0). Es ist zu erwarten, daB man bei noch tieferen Tempera- 
turen immer naher an den theoretisch erwarteten Remanenzwert heran- 
kommt, der also keineswegs 0,5 - J, betragt, wie man das manchmal an- 
gegeben findet?®. 

3. Ende des Bereichs I, Reckt man die geglithten Nickeldrahte mit 
langsam immer grodBer werdenden Recklasten, so treten irreversible 
Remanenzadnderungen erst nach einer gewissen Minimallast auf, die fiir 
die Drahte nach Fig. 1, a etwa 1,4+0,1 kg/mm, fiir die nach Fig. 3, a 
etwa 1,0+0,1 kg/mm? betragt. Bei denselben Recklasten beginnt 
innerhalb der MeBgenauigkeit der Anstieg der Koerzitivkraft und die 
plastische Verformung. Wir kénnen danach wohl sagen, daB gleich- 
zeitig mit der plastischen Verformung ein irreversibler Remanenzabfall 
einsetzt, der den Beginn der plastischen Vorgange, sehr empfindlich 
sogar, anzeigt. Der verschiedene Flie8beginn in den beiden untersuchten 
Materialien, bei 1,4 und bei 1,0 kg/mm?, hat seine Ursache in den Struk- 
turunterschieden, und zwar ist die FlieBgrenze von Polykristallen um so 
gréBer, je kleiner das mittlere Korn ist". Die aus der gemessenen Flief- 
grenze des grobkérnigen Materials mit dem groBtmoglichen Orientierungs- 
faktor!? von 4 =0,5 folgende Schubspannung fiir die am giinstigsten 
orientierten Korner legt zudem ganz nahe bei der kritischen 
Schubspannung von Nickeleinkristallen®. 

Bereich II. Mit dem Beginn der plastischen Verformung findet in 
einem engen Recklastintervall von etwa AP =1 kg/mm? bei +10°C 


10 Zum Beispiel Bozortu, R.: Ferromagnetism, S. 502ff. New York: Van 


Nostrand 1951. 
11 Zum Beispiel CARREKER, R.P., u. W.R. Hipeparp: Acta metallurg. 1, 654 


(1953). — Kocks, U.F.: Acta metallurg. 7, 131 (1959). 
12 Vgl. Scumrp, E., u. W. Boas: Kristallplastizitat. Berlin: Springer 1935. 
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ebenso wie bei —35°C ein starker Remanenzabfall statt (Fig. 1, a, 0, 
Fig. 3, a,b). Die relative Remanenz J,/I, sinkt dabei um etwa 40% 
ihres Anfangswertes. Die plastische Dehnung, die parallel dazu erfolgt, 
betragt nur 0,07%. Dieser Sachverhalt wirft zwei Fragen auf: 


a) Wie kénnen iiberhaupt so kleine Recklasten (1,4 PS 2,5 kg/mm”) 
bzw. (1,0< P<1,9 kg/mm?) die Verteilung der Magnetisierung im Re- 
manenzpunkt beeinflussen? Man iiberlegt sich namlich leicht, daB bet 
— 35°C mindestens Spannungen von 2 kg/mm? in [110]-Richtung notig 
sind, damit die Spannungsenergie in die Gré8enordnung der Kristall- 
energie kommt. Die Wirkung der Spannungen macht sich aber im Ver- 
such (Fig. 1, ) schon viel friiher bemerkbar. 


b) Welcher Vorgang kann die beobachtete GrdBe des Remanenz- 
abfalls verursachen ? 

Die erste Frage hangt eng mit dem Problem zusammen, wie sich die plastische 
Verformung und insbesondere deren Anfang in Vielkristallen abspielt. Verschiedene 
Untersuchungen® 13 deuten darauf hin, daB in den ersten Phasen der plastischen 
Verformung keineswegs in allen Kristalliten die im allgemeinen Fall notwendigen 
5 Gleitsysteme betatigt werden", sondern da8B vielmehr nur Einfach- oder Doppel- 
gleitung erfolgt. Nach Beobachtungen an grobkérnigem Kupfer! ist bei kleinen 
Dehnungen die Abgleitung nahe den Korngrenzen am kleinsten. Das ist am ein- 
fachsten durch die Annahme zu verstehen, daB die Bewegung der Versetzungen an 
den Korngrenzen blockiert wird!®. Die aufgestauten Versetzungen erzeugen in 
ihrer Umgebung Spannungen, die leicht von solcher GréBe sind, da sie die Rich- 
tung der Magnetisierung bestimmen kénnen!’, 


Wir sehen damit, daB bereits bei Beginn der plastischen Verformung 
lokal, ndmlich an den Korngrenzen, so groBe innere Spannungen ent- 
stehen, wie sie zur Beeinflussung der Magnetisierung notig sind. 


Diese Tatsache kann auch der Schliissel zur Beantwortung der oben 
gestellten Frage b) sein. Die Spannungen an den Korngrenzen stéren 
die Magnetisierungsverhaltnisse, so daB das innere Streufeld anwachst. 
Um die damit notwendig verbundene Vergré6Berung der magneto- 
statischen Energie zu vermeiden, werden sich SchlieBungsbereiche aus- 
bilden, wie es gerade an Korngrenzen mit Bitterfiguren oft zu beobachten 
ist. Damit wird die Gesamtmagnetisierung verkleinert und die Wirkung 
bereits niedriger Spannungen qualitativ verstandlich. Quantitativ 
lassen sich die Verhaltnisse erst durch weitergehende Versuche fassen. 


13 Kocxks, U.F.: Acta metallurg. 6, 85~(1958). — HARGREAVES, M.E.: ‘fe 
Austr. Inst. Met. 1, 125 (1956). 

4 MisEs, R. v.: Z. angew. Math. Mech. 8, 161 (1928). — Tavtor, G.I.: J. Inst. 
Metals 62, 307 (1938). 

1 HIBBARD, W.R.: Trans, Amer. Inst. Min. Metallurg. Engrs. 180, 52 (1949). 

16 Vel. THomas, D.A., u. L. AVERBACH: Acta metallurg. 7, 69 (1959). 

 Vgl. Kroner, E.: Kontinuumstheorie der Versetzungen und Eigenspannun- 
gen. Berlin-Géttingen-Heidelberg: Springer 1958. 
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Zum SchluB dieses Abschnitts wollen wir noch einen Gedanken im 
Sinn einer Arbeitshypothese zur Deutung der Ausdehnung des Reck- 
lastbereichs, in dem der Remanenzabfall stattfindet, anfiihren. Nimmt 
man an, daB bei der Zugspannung P, die am giinstigsten orientierten 
Kémer zu gleiten beginnen, so wird das bei den ungiinstig, ndmlich 
nach [111] orientierten, bei einer Spannung P, der Fall sein, die sich 
eugenahert) aus uu —==const»berechnet®: Pav. == s iain Die: Orien= 
tierungsfaktoren /4=cos x cosA* sind geometrisch bestimmte GréBen, 
Mnde 2War Ist< tn, =0,50) Bari — 29 Vo=—0272; P, entnehmen wir 
unseren Versuchen zu 1,4kg/mm?, bzw. 1,0 kg/mm? (Fig. 3); damit wird 
P, =2,47 bzw. 1,84 kg/mm? und das stimmt gut mit der Abszisse des 
betreffenden Minimums iiberein. Das Minimum ware damit jener Punkt, 
bei dem samtliche Kérner des Materials abzugleiten begonnen haben. 


Bereich III. Der Verlauf der Remanenzkurve fiir die beiden struktur- 
verschiedenen Proben der Fig. 3 unterscheidet sich in diesem Bereich 
merklich. Wahrend im Fall des isotropen grobkérnigen Materials die 
Remanenz langsam einem Endwert zustrebt, durchlauft sie bei dem 
texturbehafteten feinerkérnigen Material ein deutliches relatives Maxi- 
mum (vgl. Fig. 1), um sich dann ebenfalls einem Endwert zu nahern 
und zwar schneller bei hoherer Temperatur (+10°C) als bei tiefer 
(—35° C). Das Gemeinsame beider Proben ist, da die Remanenz nach 
ihrem Minimalwert wieder ansteigt und schlieBlich nach  starker 
plastischer Verformung einen Wert erreicht, der in beiden Fallen nahezu 
gleich ist und Jp =0,5 -J, betragt. 

Zwei Vorgange seien genannt, die fiir den Remanenzanstieg verant- 
wortlich sein kénnen. Der eine wird schon von DEHLINGER und SCHOLL 
zur Deutung der von ihnen beobachteten Remanenzzunahme angegeben, 
namlich die sog Biegegleitung. Darunter versteht man die mit dem 
Gleiten nach einzelnen Gleitrichtungen verbundenen Gitterdrehungen, 
wodurch Richtungen leichter Magnetisierbarkeit zur Stabachse hin ge- 
dreht werden. Sie miiBte auch in der Ausbildung einer Textur zum Aus- 
druck kommen und gerade das laBt sich bei starkerer Verformung in 
unseren R6ntgenaufnahmen deutlich erkennen. Unsere Versuche reichen 
allerdings noch nicht aus, um sagen zu kénnen, ob bereits bei Recklasten 
zwischen 1,4 bis 6,5 kg/mm? eine merkliche Texturzunahme erfolgt. 
Auf jeden Fall aber muB eine spatere vollstandige Beschreibung der 
Vorgange das Auftreten einer Textur nach starker Verformung bertick- 
sichtigen, was vor allem wieder die Bereichstruktur auf der Oberflache 


beeinflussen sollte. 


* % — Winkel zwischen Zugrichtung (= Drahtachse) und Gleitebenennormale; 


A = Winkel zwischen Zugrichtung und Gleitrichtung. 
18 Vel. SEEGER, A.: Handbuch der Physik, Bd. VIT/2. Berlin-Gottingen-Heidel- 


berg: Springer 1958. 
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Der zweite Vorgang besteht in der mit zunehmender Verformung 
fortschreitenden Ausbildung innerer Spannungen. 

Sollte unsere oben ausgesprochene Vermutung zutreffen, da im Minimum der 
Remanenzkurve gerade samtliche Kérner von der plastischen Gleitung erfaBt 
werden, so miiBten bei zunehmender Verformung immer naher an der Achse ge- 
legene Gleitrichtungen betatigt werden; auBerdem wird in steigendem Ma8 Mehr- 
fachgleitung und nichtoktaedrische Gleitung erfolgen. Welche Spannungen ent- 
stehen dabei im einzelnen Korn? Die ersten quantitativen theoretischen Aussagen 
hierzu stammen wohl von GREENOUGH!’, der fiir KFZ Metalle zu einer Aussage 
dariiber gelangt, welche Kérner nach der plastischen Verformung unter Zug, welche 
unter Druck zuriickbleiben. Doch diirfte die urspriingliche Form der Theorie, 
obwohl REIMER sie an Kupfer zu bestatigen glaubte?®, nach den Untersuchungen 
von GLOCKER, MACHERAUCH und LEIBER”! nicht haltbar sein. Diese Autoren fanden 
vielmehr an Al, Cu und neuerdings auch an Ni®?, daB sich nach einachsiger Zug- 
beanspruchung den Eigenspannungen eine Druckspannung erster Art an der Ober- 
flache tiberlagert, was bereits GREENOUGH nach seinen eigenen Messungen vermutet 
hatte. 

Nimmt man einen auf diese Weise entstandenen einachsigen Span- 
nungszustand an?3, bei dem auBerdem noch die Halfte der Kristallite 
unter Zug, die Halfte unter Druck steht, so folgt damit fiir die Remanenz 
sofort 0,50-/,. Wahrend unsere Messungen fiir die stark verformten 
Proben und auch altere von KERSTEN’ diesen Wert liefern, leitet REI- 
MER? aus der Greenoughschen Theorie, also wohl zu Unrecht, einen Wert 
von 0,55 - I, ab. 

Wir wollen noch kurz darlegen, da8 es zu einem Verstandnis der 
Remanenz notwendig ist, sich iiber die Verteilung der inneren Span- 
nungen anderweitig Kenntnis zu verschaffen, so wie das eben angedeutet 
worden ist. Dazu zeigen wir, daB aus einer gemessenen relativen Re- 
manenz von 0,5 allein auch dann kein SchluB auf einen herrschenden 
Spannungszustand gezogen werden kann, wenn man wei, daB die 
inneren Spannungen die Kristallenergie weit iiberwiegen. Eine Ver- 
teilungsfunktion /(#) der Magnetisierungsvektoren (# = Winkel zwischen 
Magnetisierungsrichtung und Stabachse) mit der Eigenschaft, daB sie 
eine relative Remanenz 1/2 ergibt, hat namlich der Bedingungsgleichung 


zu genugen: n/2 
J f(9) cos} sind dh 
0 


7/2 ates’) y 
[ £@%) sind dd 
eS 0 
9 GREENOUGH, G.B.: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 197, 556 (1949). 
20 Reimer, L.: In W. Koster, Beitrage zur Theorie des Ferromagnetismus. 
Berlin-Géttingen-Heidelberg: Springer 1956. 
21 MACHERAUCH, E., u. P. MULLER: Naturwiss. 44, 389 (1957). — GLocKER, R., 


u. E. MacHERAuCH: Naturwiss. 44, 532 (1957). — Lerper, O., u. E. MACHERAUCH: 
Naturwiss. 45, 35 (1958). — Macurraucn, E.: Naturwiss. 45, 125 (1958). 
22 MACHERAUCH, E.: Private Mitteilung. — Kors, K., u. E. MacHERAUCH: 


Naturwiss. 46, 624 (1959). 
3 -Vgl. auch Reimer, L.: Z. angew. Phys. 7, 332 (1955). 
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wenn man annimmt, daB die Magnetisierungsvektoren nur auf einer 
Halbkugel um die Stabachse verteilt sein diirfen. Mit f(#) =P (60s) 
1 


und cos} =x lat sich das umschreiben in f F(x) (2x —1) dx =0, was 


z.B. von allen Funktionen F(x) erfiillt wird, fiir die gilt: F(x) =F(1 — x). 
Das ist auch fiir die isotrope Verteilung der Fall, fiir die f =F =1 ist. 
Wir ersehen aus dieser kurzen Betrachtung, daB es unendlich viele Ver- 
teilungen /(#) gibt, die alle auf eine relative Remanenz von 0,5 fiihren. 
Es ware denkbar, daB im Fall der Kurve Fig. 1, a, wo schon nach kleinen 
Verformungen der Endwert der relativen Remanenz von 0,5 angenom- 
men wird, bei zunehmender Verformung zwar Textur und inneres 
Spannungssystem sich andern, jedoch die relative Remanenz konstant 
bleibt. 


SchluB 


Wir kénnen nach unseren Untersuchungen sagen, daB die Remanenz 
eine GréBe ist, die sehr empfindlich von der Struktur eines Materials 
abhangt. VerlaBliche Aussagen erfordern daher ein gleichzeitiges Stu- 
dium der Magnetisierung und der strukturellen Eigenschaften, wozu 
in dieser Arbeit die ersten Schritte getan wurden. Die Tatsache, daB die 
Strukturabhangigkeit bereits in den Anfangsstadien der plastischen 
Dehnung (¢<0,05%) besonders gro ist, l4Bt weitere Untersuchungen 
gerade dieses Bereichs aussichtsreich erscheinen. Dabei wird man in 
verstarktem Ma8 das plastische Verhalten des Materials und die magne- 
tische Bereichstruktur beriicksichtigen mtissen. Eine Ubertragung der 
Messungen auf Einkristalle wird zweifellos fiir eine Beantwortung der 
mit dieser Arbeit aufgeworfenen Fragen von grofer Bedeutung sein. 


Die Verfasser danken Herrn Professor RoLLWacEN fiir sein stets férderndes 
Entgegenkommen bei dieser Arbeit, der Deutschen Forschungsgemeinschaft fir 
die Gewdhrung apparativer Hilfe. 
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Expressions for the phase change ® suffered by microwaves when transmitted 
through an artificial dielectric composed of metallic discs arranged in a three- 
dimensional array have been derived with different approaches as follows (i) mole- 
cular theory, (ii) electromagnetic theory and (ili) transmission line theory. The phase 
change depends on the distance ¢ that the wave traverses inside the dielectric and 
also the spacing d between centre to centre of any two adjacent discs in the three 
principal directions. Molecular theory indicates ® as an increasing function of #, 
whereas, the other two theories indicate ® as an oscillatory function of ¢. The 
transmission line theory also exhibits ® to be real or imaginary depending on ?. 
Experimental values of ® as a function of t have been obtained with the help of a 
microwave (3:2 cms wavelength) interferometer for two dielectrics having d as 
1:91 cms and 2:22 cms respectively. 


I. Introduction 


Considerable! 48 work has been done on the design of microwave 
lenses using different types of artificial dielectrics with particular re- 
ference to the study of their refractive indices. When a plane electro- 
magnetic wave is incident on an artificial dielectric, the fields set up 
in the immediate vicinity of the interface of the dielectric and air in- 
volve a reactance component". This reactive field component changes 
the phase of the reflected and transmitted waves. If the properties of 


1D Kock, WaE=;) Bell Syst. Rechnk ee 27 5901040). 

2 Brown, J.: Proc. Inst. Electr. Engrs., Part III 97, 45 (1950). — Microwave 
lenses, p. 40. London: Methwen & Co. 1953. 

3 Coun, S.B.: J. Appl. Phys. 20, 257 (1949). 

4 Coun, S.B.: J. Appl. Phys. 21, 674 (1950). 

5 WHITEHEAD, E.A.N.: J. Inst. Electr. Engrs. Part III 98, 133 (1951). 

6 Conn, S.B.: J. Appl. Phys. 24, 839 (1953). 

* Kock, W.E.: Proc. Inst. Radio Engrs. 34, 826 (1946). 

8 JonEs, S.S.D., and J. BRown: Nature, Lond. 163, 324 (1949). 

® Kock, W.E.: Proc. Inst. Radio Engrs. 37, 852 (1949). 

10 WILKES, G.: Proc. Inst. Radio Engrs. 36, 206 (1948). 

11 Coun, S.B.: Proc. Inst. Radio Engrs. 41, 1177 (1953). 

© Brown, J., and W. Jackson: Proc. Inst. Electr. Engrs. Part B 102, 37 (1955). 

18 SurFT, W.B., and T. J. Hiceins: Proc. N. E.C. 9, 825 (1953). 

4 CaRLSON, J.F., and A.E. HEIns: Quart. Appl. Math. 4, 313 (1947). 
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an artificial dielectric are to be fully specified, a knowledge of the phase 
change undergone by the reflected and transmitted waves is essential. 
FARNELL?»16 has done some work on the phase distribution and axial 
phase anomaly for microwave lenses. However, there seems to be a lack 
of attention paid to the study of phase shift suffered by microwaves when 
transmitted through an artificial dielectric. 

The object of the present paper is to present a brief report of the 
theoretical and experimental investigations carried out to determine the 
phase shift undergone by a normally incident plane wave (A =3-2 cms) 
when transmitted through a metallic disc delay dielectric as a function 
of the path length ¢ inside the dielectric traversed by the wave. The 
present report forms a part of the investigations on artificial dielectrics 
at microwave frequencies, reported elsewhere!” 18. 


II. Theoretical 
1. Molecular approach. As explained by Kock}, the properties of 
an artificial dielectric can be studied with the help of DEBYE’s molecular 
theory’®. The Debye relations for the dielectric constant «, and per- 
meability uw, of a material are as follows 


tee (1) 
Eo 
Fo 


where, €) and #“) represent the dielectric constant and permeability of 
the free space respectively and N represents the number of elements 
per unit volume. The electric («,) and magnetic («,,) polarisabilities 
depend on the shape of the elements in the dielectric. For a conducting 
circular disc of radius a when the wave is incident such that the electric 
field is parallel to the face of the disc, «, is given by the following ex- 
pression 7° ee 160° 3) 
@) 
6a°N 

50, =1+—S—. (4) 
In deriving the eq. (4), it is assumed that the atmosphere composing 
the dielectric is very rarefied that is the field inside the dielectric is only 
due to the incident field. But in the case of a denser medium, the field 
in the dielectric is not only due to the incident field, but also due to 
i. Barnett, G.W.: Canad. J. Phys. 36, 935 (1958). 

16 FARNELL, G.W.: J. Opt. Soc. Amer. 48, 643 (1958). 

1? CHATTERJEE, S.K., and B. VasupEva Rao: J. Ind. Inst. Sci. 37, 304 (1955). 

18 VasuDEVA Rao, B.: J. Ind. Inst. Sci. 41, 36 (1959). 


19 DreByeE, P.: Polar Molecules. Dover Publication. 
20 SmyTHE, W.R.: Static and Dynamic Electricity. New York-Toronto-London: 


McGraw-Hill Book Co. Inc. 
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that of the neighbouring elements and hence the Debye relation [eq. (4)] | 
is modified to the Clausius-Mossotti relation 


A. Ee SO: | i} 
oo 2 : (5) | 
t, 16 

1 — — Na’ 
9 


The discs used in the present investigations are very thin (0-4 mm) and 
the wave is propagated in a direction normal to the disc faces and the 
polarisation of the incident wave is such that the magnetic field is 
parallel to the disc faces. So, u,=1and«,,=0. Hence, the contribution 
to the dielectric constant is only due to «,. 

If d represents the distance between the centre to centre of any 
two adjacent discs in any of the three principal directions of the di- 
electric, eq. (5) reduces to the relation?. 


peers 
3 
wis 16 a (6) 
pang 
and eq. (4) reduces to a 
S16 oe (7) 


When a plane wave of wavelength / is incident in the plane of the di- 
electric sample, the dielectric constant is related to the path length ¢ 
traversed by the wave inside the dielectric and the phase shift A under- 
gone by the transmitted wave as follows”? 


A \2 
Meas ( 1+ +) (8) 
The phase shift ® in radians ( = 25) is then expressed in terms of f, 
a and d by combining equations (6) and (7) with (8) as follows 
on ee @ Ys 
® (CLausius-Mossort1) = 27! ee 4 (9) 
A MS) OE : 
-—> = 
2nt 6a?) ] 
® (DEBYE) = es A + <* } = i ; (10) 
which yield ( ei 
® (C1—Mo) a) 
: =0 
where, 46° 48 
x= “Sy as . 


21 MONTGOMERY, C.G.: Technique of microwave measurements, p. 592. New 
York-Toronto-London: McGraw-Hill Book Co. Inc. 1947. 
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The factor 6 may be considered to represent the effect of the internal 
field, that is the effect of interaction between elements (discs) on @. 


2. Electromagnetic theory. A three-dimensional array of metallic 
discs arranged in the three principal directions indicated by the three 
base vectors @,, a, a3 is shown in Fig. 4. 


_JLtetal Discs 
Pixcee: aur | 
ZS onl yon 
ee | “4 | 7 | 
va | i} 
= we igete de gam See \ eile v yp) 
Cat 
Pe A ees + hai 
if tino ire neti aL | 
E I 4A: y Wee i) UZ 1 
“liam aaa Ve le | 
| mia ay ee ek R 
a ; 
Shack: it | 
| | 
aq 


a. 4 
ge i Sng 
0. 
orc Fig.1. Three dimensional array of metallic discs 


If a plane wave incident normally on any of the discs of the array 
induces by edge diffraction electric (E°) and magnetic (H°) fields on the 
surface 2’ of the disc of the array away from the source, it may be 
assumed that E° and H° produce sheet magnetic (7) and sheet elec- 
tric (J) currents on the surface according to the relation”? 

— — ae 

panics | (12) 

Jezanxe o| 
where, 7 represents the outward unit normal vector. If J and M exist 


on the surface 2, then magnetic (A”) and electric (A”) vector poten- 
tials at a point within the surface 2’ are given by the following relations 


ar er ae (13) 
I v 
bi 
Au 1 Foexpauen) dX (14) 
~ an f de y 
a 


where, 7’ represents the distance of the point from a surface element 
ad. The radiated electric and magnetic field intensities at any point 


22 SCHELKUNOFF, S.A.: Bell. Syst. Techn. J. 15, 93 (1936). 
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P(r, 8,q) is then given by the pein relations ”8 


Faia pd eV eee a (15) I 
iWe : 
H =iweA®— Vy. A® +7 xA¥, (16) 
At microwave frequencies M =0, hence AE —=() SOR 
ESioue Pay A (17) 
CDE 
H =VxA#. (18) I 


If H° is known the above relations enable the calculation of the electric. 
field intensity at P due to a disc in terms of the amplitude I’ of the sur- ff 
face current. 

If all the discs in the array (Fig. 1) are uniformly illuminated, then | 
the field intensity at P is given by the relation 4 


|E| exp ®) =D hfe" (19) 


where @ represents the complex phase factor of the transmitted wave. 
The complex phase factor f, /, /; introduced by the array of discs is | 


Ns sin eve 
* 2 : ) 
f= DR (> t4s7s) == OP |= 1g 1) 20) 
a0 sin —— 


Wheres, ==, 2, 3,and. 9, <4 


wi 224 sin 8 cosp Sc 


270 As 


ele ao sin J sin p + aH, (21) 


27 Ag 


Ve = = cos B + a. 


%, %,, %3 indicate the phase of any disc relative to an adjacent disc on | 


the axes defined by @, dz, a3 respectively and a,, ay, a, represent the | 


spacings between the centre to centre of any two adjacent discs along 
the x, y, 2 axes respectively. In the present case, 


4 =de— 42-4 


= b& = O 
and hence 7, ==4 2nd 
2 me 
23 SILVER, S.: Microwave antenna theory and design. New York-Toronto- 
London: McGraw-Hill Book Co. Inc. 1949. , 
4 STRATTON, J.A.: Electromagnetic Theory, p. 450. New York-Toronto- 
London: McGraw-Hill Book Co. Inc. 1941. 1 
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the direction of propagation being along y. Hence 


ff Digs Ik 
exp i (= = == KO 


Eieve) i. (22) 


This relation is derived on the assumption that the field inside the arti- 
ficial dielectric is due to only the incident field. In this respect, this 
case may be considered to be analogous to that of Debye theory in the 
molecular approach. If the field inside the dielectric is considered to 
be the resultant of the incident field and the internal field created due 
to the mutual interaction of adjacent dises, then by an analogy with the 
Clausius-Mossotti relation, ® may be modified to w by introducing the 
interaction phase factor 6 from eq. (11) as follows 


| E| exp (¢y) =L°}, fp exp (6) —_—+—— (23) 
which yields the real part y, of y as 
AE DY a Gaye) 
sin —.°-— sin ar 
din ae + In} — ae 20 (24) 
sin = sin ie 


where, 7, and m, represent the number of discs in each row parallel to x 
and y axes respectively. 

3. Transmission line theory. The analogy between the propagation 
of plane wave in free space and wave propagation along a transmission 
line led MACFARLANE”, COHN? and Brown? to study the properties 
of artificial dielectrics by transmission line theory approach. The metal 
disc delay structure can be represented by a parallel plate transmission 
line loaded with n uniformly spaced elements (discs) each of normalised 
susceptance B. The phase parameter f of such a loaded transmission 
line is given®® by the relation 


A as A 
The normalised susceptance of a thin circular metal disc forming an 
element of a square array as verified by the electrolytic tank method? is 


4 anD3 , 
B=- z 26 
3 Ae eo 
where D is the diameter of each disc. So, the phase parameter of the 
loaded transmission line representing the metal disc array is 


B = arc cos |cos as Pin 2S), (25) 


yl eID Dawe 
2mt 2 aM ee a (27) 
A 3 Aw A 
25 MACFARLANE, G.G.: J. Inst. Electr. Engrs., Part IIIA 93, 703 (1946). 
26 Reicu, H. J.: Very High Frequency Techniques, p. 685. New York-Toronto- 
London: McGraw-Hill Book Co. Inc. 1947. 


B= arc cos cos 


202 C, DHANALAKSHMI and S.K. CHATTERJEE: 


III. Experimental results and discussion 
The phase change for two dielectrics having d= 1-91 cms and d= 
2-22 ems has been studied as a function of ¢/A at A =3-2 cms with the 
help of a microwave interferometer. Fig. 2 shows the photograph of 
one such dielectric. The construction details of the interferometer and 
measurement technique have been reported elsewhere’. The accuracy 


ee8 QRaeere 
000 eeettnMeme so 90 ° 


Fig. 2. Photograph of metal-disc-delay dielectric spacing of discs = 2.22 cms 


with which phase change has been measured with this interferometer 
is +0-016 radians. The main source of error in the measured values ot 
phase change is due to the edge diffraction owing to the size (30 cm x 
30 cm) of the dielectric being small. A bigger size sample could not be 
constructed for the lack of proper facilities. In order to predict correct 
values of phase shift from the values measured with a small sample, 
diffraction studies of a large number of samples having different d are in 
progress. The theoretical and experimental values of phase shift as a 
function of ¢/A for the two dielectrics are given in tables 1 and 2. The 
experimental values reported here have not been corrected for edge 
CU 


a Chartaues, S.K., C. Rama Bar and P.R. SHENoY: J. Ind. Inst. Sci. 36, 
172 (1954). 
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Table 1. Phase change as a function of iA for d=1-91 cms, a=0,5 cm, A= 8-2 cm, 
LO N10, OO LOG 


Phase change in radians (Theoretical) Phasechanse in 
2 2 : shange i 


Molecular | E. M. Theory Transmission Line radians (Experimental) 
Theory eq. (9) | eq. (24) Theory eq. (27) se OHO 
0:60 4: 2:23 0:85 
1°19 ESO) 4°23, 1:43 1c30 
4lo7eo) 1:86 0-80 0:37 1°50 
2°39 2°41 3°74 Imaginary 1°84 
2:98 2:97 (Oe 7/ Imaginary 2:02 


Table 2. Phase change as a function of t/A for d= 2-22 cm, a=05 cm, A=3-2 cm, 


VS p10 Hg SO 1456, 


Phase change in radians (Theoretical) 


Phase change in 
radians (Experimental) 
+ 0:02 


t/A 


Molecular E. M. Theory Transmission Line 
Theory eq. (9) eq. (24) Theory eq. (27) 


0-52 1:66 
dr39 0:92 1°83 Imaginary 0:97 
2:08 A232) 0-94 0:93 1:24 
2.78 AZ 0:50 0:60 15,0) 
3°47 2A2 1:18 Imaginary 1°76 


It will be observed that the molecular theory shows that the phase 
shift is an increasing function of ¢, whereas, the other two theories in- 
dicate that the phase change is an oscillatory function of ¢. It is also 
seen that the transmission line theory predicts imaginary values of the 
phase change for certain values, probably periodic in 4/2, of t. 
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Deuteron-Photospaltung bei niedrigen Energien 


Von 
GUSTAV KRAMER*® und DIETER MULLER 


Mit 2 Figuren im Text 
(Eingegangen am 9. November 1959) 


Low energy photodisintegration of the deuteron is useful for obtaining information 
about mesonic corrections to the magnetic dipole operator. Therefore, on the basis 
of a phenomenological theory of the photodisintegration process, the differential 
cross section and the polarization of the final state nucleons are calculated. The 
D-state admixture of the ground state is taken into account. Using information 
from neutron-proton scattering, the dependence of the magnetic dipole transition 
on the force parameters is investigated in detail. 


§ 1. Einleitung 


Die Photospaltung des Deuterons kann zweierlei Arten von Informa- 
tionen tiber das Neutron-Proton-System (NP-System) liefern. Wenn 
die Wechselwirkung mit dem Strahlungsfeld bekannt ist, kann man In- 
formationen tiber die Wellenfunktion im Anfangs- und Endzustand und 
damit tiber die NP-Krafte erhalten. In einer Reihe von Arbeiten ist 
dieser Standpunkt bei der Analyse der Photospaltung im Bereich kleiner 
Energien angenommen worden! ©. 

Wenn andererseits die Wellenfunktionen bekannt sind, kann man 
etwas tiber die elektromagnetische Wechselwirkung des NP-Systems 
erfahren. Fiir kleine Photoenergien sind die Wellenfunktionen im we- 
sentlichen durch die Bindungsenergie des Deuterons und durch die Streu- 
langen und effektiven Reichweiten bestimmt7~®. Die mesonische Na- 
tur der Kernkrafte fiihrt bekanntlich zu einer Modifikation der Wechsel- 
wirkung des NP-Systems mit dem Strahlungsfeld. Im Bereich kleiner 


* Jetzige Adresse: School of Physics, University of Minnesota, Minneapolis/Minn. 
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4 Hansson, I.F.E.: Phys. Rev. 79, 909 (1950). 
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° Hsien, S.H.: Progr. Theor. Phys. 16, 68 (1956); 18, 637 (1957). 
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Energien geniigt es, nur Dipol- und elektrische Quadrupoliibergange zu 
betrachten. Auf Grund des Siegert-Theorems werden die elektrischen 
Ubergange durch mesonische Effekte nicht beeinfluBt. Daher sollte die 
Photospaltung des Deuterons Informationen iiber die Modifikation des 
magnetischen Dipoloperators liefern, insbesondere tiber den Ubergang 
in den Singulett-Zustand, der den Hauptbeitrag der magnetischen 
Dipoliibergange ausmacht. Eine neuere Analyse des NP-Einfang- 
wirkungsquerschnittes weist auf eine starke Modifikation dieses M 1- 
Operators hin!®°. Beim NP-Einfang ist die Wechselwirkungsenergie sehr 
gering. Die Korrekturen sollten daher bei der Deuteron-Photospaltung 
bedeutend gréBer sein. Man sollte annehmen, da® der Beitrag des M 1- 
Uberganges im Bereich mittlerer Energien noch starker durch diese 
Korrekturen geaindert wird. Die Ergebnisse fiir mittlere y-Energien 
(10 MeV<£E,,<100 MeV) hangen aber durch den £1-Ubergang von der 
GréBe der D-Beimischung des Grundzustandes ab™12, Wegen der 
Modifikation des statischen magnetischen Dipoloperators durch me- 
sonische Effekte* laBt sich pp nicht aus dem empirischen Wert des 
magnetischen Moments des Deuterons bestimmen**. Die Amplitude 
der D-Wellenfunktion wird fiir groBe Abstande (y=3 - 1078 cm) durch 
das Quadrupolmoment des Deuterons gegeben, wahrend pp die Ampli- 
tude im inneren Bereich festlegt. Bei den niedrigen Energien (F,,< 10 MeV) 
werden jedoch die £1-Amplituden von so geringen Veranderungen der 
Wellenfunktionen im inneren Gebiet, wie sie durch die Anderung von fp 
(4% <ppS7%) hervorgerufen werden, nicht beeinfluBt. 
Informationen tiber den Beitrag der einzelnen Ubergange kénnen wir 
im allgemeinen aus der Winkelverteilung und aus der Polarisation der 
Nukleonen gewinnen. Die Winkelverteilung hat im Schwerpunkt- 
system die Form: 
«7 =a +bsin?O +ccos@ +dcos@- sin’O. (1) 
Die Parameter ,,a‘‘ und ,,b“ sind durch Dipolabsorption bestimmt. Der 
Beitrag der Quadrupoliibergainge zu ,,a‘‘ und ,,b“ ist geringer als 1% 


* Dabei sollen in diesem Begriff auch Modifikationen durch impulsabhangige 
N-P-Potentiale eingeschlossen sein. 

*k M. SuGawara!8 findet fiir das Gewicht der D-Funktion unter Einschlu8 
der reinen mesonischen Korrekturen (3-+1)%. Wegen Korrekturen durch Spin- 


| Bahn-Kopplungsterme im N-P-Potential s.' und”. 
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12 BANERJEE, B., G. KRAMER u. L. Krtcer: Z. Physik 153, 630 (1959). 

18 SuGAWARA, M.: Phys. Rev. 99, 1601 (1955). —- Progr. Theor. Phys. 14, 533 
(1955). — Ark. Fys. 10, 113 (1955). 

14 FesuBacu, H.: Phys. Rev. 107, 1626 (1957). 
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fin £41 MeVer Die Parameter ,,c‘‘ und ,,d“‘ ergeben sich durch Inter- ff 


ferenz der Dipol- und Quadrupoliibergange und hangen kaum von dem fj 


M 1-Ubergang ab". ,,b“ wird fiir E,<11 MeV fast ausschlieBlich durch | 


den E 1-Ubergang: 35 + 3D, > 8P,,, 9B, +35, 


bestimmt, wahrend zu ,,a“ sowohl die E 1-Ubergange als auch die M1- fj 


Uberginge : 5S. F tp Sts a, 


in vergleichbarer GréBenordnung beitragen. Das Verhaltnis a/b ist 
jedoch in dem betrachteten Energiebereich sehr klein und daher ist es 
nicht einfach, ,,a“° genau experimentell zu bestimmen. 


Die Polarisation der Nukleonen P(N) *: 
2 = (yo(N) + 1 (N) cos O + y2(N) cos?@) sin O (2) 


ist von drei Parametern yp, y, und y, abhangig. Fiir kleine Energien 
ist yp am groBten und y,/b ist im allgemeinen gréBer als 10%. yo wird 
durch Interferenz des M1- und des E1-Uberganges geliefert, wahrend 
y, einmal von den E1-Ubergangen, zum anderen aber auch von der 
Interferenz der M1- und EF 2-Ubergange abhangt!718. Durch Messung 
der Polarisation scheint es daher leichter méglich, Informationen iiber 
den M 1-Ubergang zu erhalten. 

In der folgenden Arbeit werden, fiir fiinf y-Energien zwischen 3 MeV 
und 144 MeV, die Parameter ,,a", 5,0", 9% und ,,y, unter Voransg 
setzung der tiblichen phanomenologischen Wechselwirkung mit dem 
Strahlungsfeld berechnet. Dabei werden alle Dipoliibergange und die 
D-Amplitude im Grundzustand beriicksichtigt. In Zusammenhang mit 
den mesonischen Korrekturen des M1-Operators interessiert es, in- 
wieweit die M1-Amplituden noch von Parametern abhangen, die die 
Wechselwirkung im 1S,-Zustand bestimmen und die aus den NP-Streu- | 
experimenten nur innerhalb gewisser Grenzen bekannt sind. Daher | 
wurde die Abhangigkeit der Winkelverteilung und der Polarisation von |ff 


der effektiven Reichweite, vom ,,shape dependent‘ Parameter und | 


vom Radius eines ,,hard-core“ im Singulettpotential untersucht. In |ff 
der Wahl der Wellenfunktionen fiir den Anfangszustand und der Form | 

der Potentiale fiir den Endzustand schlieBt sich diese Arbeit an an, 
in der die Winkelverteilung im Bereich mittlerer Energien berechnet | 
wurde. 


* Fur N ist p (Proton) oder (Neutron) zu setzen, da die Polarisationen des 
Protons und des Neutrons verschieden sind. 

16 BANERJEE, B., u. G. KRAMER: Z. Physik 154, 513 (1959). 

17 DE Swart, J.J.: Physica 25, 233 (1959). 

18 Czyz, W., u. J. SawicKxt: Nuovo Cim. 5, 45 (1957). — Phys. Rev. 110, 900 
(1958). — Nuclear Phys. 8, 621 (1958). 
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§ 2. Formeln und Wellenfunktionen 


Die Formeln fiir die Parameter a;, und d,,, fiir die elektrischen 
Dipoliibergange und a,,, und b,,,, fiir die magnetischen Dipoliibergange, 
sind in * angegeben. 

Bei der Polarisation beschranken wir uns auf reine Dipoleffekte, d.h. 
wir betrachten die halbe Summe aus der Protonen- und Neutronenpolari- 
sation. Bei niedrigen Energien wird die Differenz zwischen P(p) und 
P(n) hauptsdchlich durch die M1-£2-Interferenz hervorgerufen und 
macht in der Nahe des Maximums der Polarisation ungefahr 2% aus. 
Wir definieren daher: 


vi=e(vilh) +yilm)) 1=0,1. (3) 
Dann sind yy und y, gegeben durch: 


Bik h 2 : : 
Mi =) (Up — Ly) ae { — 4K 4L,sin (099 — 6,1) + | 
ar \2 L, Kysin (6,1 — 622) — 3 \2 L, sin (0,2 — Ag2) + | o 


+ 3/2 K,Lgsin (b3. — 490)}, 


Ue 


ia ae {OL, Lz sin (O12 — 641) — 4L Le sin (0,9 — O42) — | 


— 9L,L3sin (64; — 039) + 5L,L3s8in (0,2 — 039) str (6) 
+ 41, L,sin (0,9 — 032)}- | 


Die verwendeten Symbole sind in Ref.  definiert. Die Parameter a, }, 
yo und y, hangen von den Phasenverschiebungen 6,; und den Ampli- 
tuden L; und K; ab. Als Phasenverschiebungen fiir die P-Zustande 
wurden fiir E,—11 MeV wie in Ref.1# die Phasenverschiebungen von 
SIGNELL und MARSHAK”® angenommen: 6,9 =3,1°, 64;=—2,5°, d12= 
1,5° und 63,=0°. Aus diesen Phasenverschiebungen wurden durch An- 
nahme eines Kastenpotentials mit dem Radius R, und dem ,,hard- 
core‘‘-Radius 7, die Phasenverschiebungen fiir die niedrigeren Energien 
berechnet. 

Fiir dieses Potential wurden ebenfalls die Radialfunktionen v,;(%7), 
die in die L; eingehen, bestimmt. Die Phasenverschiebung 699 fiir den 
1$,-Zustand kann in der ,,effective range“-Naherung berechnet werden 
nach?®: 


RCO Ooo = : | rake Prk (6) 


19 Czyz, W., J. SAWICKI u. J.J. DE Swart: Phys. Rev. Lett. 2, 51 (1959). 
20 SIGNELL, P.S., u. R.E. MarsHak: Phys. Rev. 109, 1229 (1958). 
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(a, = Streulange, 7, = effektive Reichweite, PR. = ,,shape dependent*‘- 
Parameter und k = Wellenzahl im Schwerpunktsystem). 


a, ist experimentell bekannt und hat den Wert a, =(— 23,69 + 
0,055) fe*®. 7, kennen wir auf Grund von NP-Streuexperimenten nur un- 
gefahr:7, = (2,4 0,3) fe®. Es ist verniinftig, 7, auf Grund der Ladungsun- 
abhangigkeit der Kernkrafte aus den weit genaueren PP-Streudaten zu 
entnehmen. Wegen elektromagnetischer Korrekturen sind jedoch die 
NP- und PP-Krafte nicht genau gleich (auch wenn man die Coulomb- 
abstoBung abgezogen hat). Nach Ref. ° ist: 


iz 0,017 fe, 


wenn man nur die genaueren PP-Streudaten fiir die niedrigeren Energien 
(E <8 MeV) in der Analyse beriicksichtigt. Inwieweit sich die NP- und 
die PP-Reichweite wegen der elektromagnetischen Korrekturen unter- 
scheiden, ist noch ungeklart. Das Ergebnis bisheriger Analysen ist von 
der Form des nuklearen Potentials abhangig. Doch scheint der Unter- 
schied nicht gréBer als 10% zu sein?!»?2, Die Werte fiir PB, die aus der 
Analyse der PP-Daten gewonnen werden, legen zwischen — 0,03 und 
+0,55% Die zugehérigen Potentiale ohne einen ,,hard core‘‘ sind das 
Kastenpotential und das Yukawa-Potential. Es ist anzunehmen, daB 
P. nicht wesentlich durch elektromagnetische Effekte beeinfluBt ist. 


Im Zusammenhang mit der Photospaltung des Deuterons diskutieren 
wir fiir 7, die Werte 2,4 fe und 2,7 fe und fir PR: R=—0,04, —0,01 
und 0,06. Die Radialfunktionen fiir den 1S9-Zustand werden mit Hilfe 
eines Kastenpotentials berechnet, dessen Reighweite und Tiefe aus a, 
und 7, bestimmt sind. 


Als Wellenfunktionen fiir den Grundzustand sind die von HULTHEN 
und SUGAWARA mit p=4% und einer effektiven Reichweite o0(—e, 
—¢) =1,704 fe konstruierten Funktionen verwendet worden®. 


§ 3. Ergebnisse 


Bei der Berechnung von @,,, bg, und y, sind iiber die Parameter 
der Potentiale im Anfangs- und Endzustand folgende Annahmen ge- 
macht worden (1/a = Deuteronradius) **: ***: 

eee all mes uls 

xx Die Radien R, sind gleich den Radien der Potentiale fiir gerade Bahn-Dreh- 
impulse gewahlt worden. 

xxx Die Amplituden fiir die Ubergange #D, > °F, 1,2, 24 wurden nur fiir 7, = 1/a, 
Re 1, 551 Os seme berechnet: 

21 GAMMEL, J.L., R.S. CHRISTIAN u. R.M. THALER: Phys. Rev. 105, 311 (1957). 

22 PRESTON, M.A., u. J. SHAPIRO: Phys. Rev. 96, 813 (1954). 
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Anfangszustand: Endzustand: 
1. 1,=— fe = 0,4316 fe ¥,=—fe, R,=1,55 fe 
£ a 
1 
nt ae = fe (Oe R, = 2,04 fe 
3. 7, =0 r= —Ie, R, = 1,55 fe 
Aerie ho, = 2 04 te. 
Die Ergebnisse fiir diese vier Falle sind in Tabelle 1 zusammen- 
gestellt. 


d-2 |2543 | 438.5 13,372.46) 134,77 
8,94] 2,00 | 179,14 | 2,70 1,86 | 176,0 | 
7,0 | 1,62| 224,8 | 2,00] 1,49 | 222,8 
5,0 | 1,06 | 275,0 | 1,05] 1,00 | 273,4 
2100.27 | 187.7 1,03] 0,27.) 186,7 


Tabelle 1. E1-Parameter in wb 


3,24 | 2,45 
2,64 | 2,01 
2,02 15,63 
1,09 | 1,06 
1,07 110327 


135,4 |3,31|2,19| 134,8 | 3,19 
176,4 | 2,66| 1,88 | 173,0| 2,64 
222,5 | 1,98] 1,51 | 220,6 | 2,01 
273,4 | 1,051 1,02 | 271,9| 1,08 
186,9 | 1,02] 0,27 | 186,5 | 1,07 


Die reinen M 1-Parameter a,,, und 0,,, sind fiir die folgenden 10 Falle 
berechnet worden: 


mit 


4 

Ve ss re, 
1 

(REO er = fe, 
1 

Chis = té, 
CV er Or 
(V) Din 0, 


a) r,=—fe 


b) 7,=0 


im Anfangszustand. 


Vo= 2,7 Te, 
Fs 2] te, 
Fase, 
(ZEROS 
1 = 27 te, 


P; = — 0,04 
P; = — 0,04 
P, = — 0,01 
Ps = — 0,04 
Ps ==0,06 


Die Ergebnisse sind in Tabelle 2 und 3 zusammengestellt. 


11,2 
8,94 
7,0 
5,0 
3,0 


Tabelle 2. ajg, und by, in pb 


1,347\ O45) 1} 45,165) 0.44 
2,05 | 0,40 173890337 
3,19 | 0,33 BOS) i) Osa! 
5,91 | 0,24 5,83 | 0,23 
17,7 OnOmit7.7 0,10 


43 | 0,75 | 0,30 
13 | 0,41 MSs || Ogi 
3,27 | 0,33 | 2,81 | 0,28 
5,98,| 0,24 | 5,70) | 50,22 
Hes |) Opa) |) Mya |) Wpsato) 
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Tabelle 3. ayy, und by, im pb 


| | 
Ws (272 4,20 | 0,43 1,04 | 0,39 0,74 | 0,30 
8,94 Ay Smo S 1,72 | 0,36 4,51 | 0,31 
PAO 2,96 | 0,32 2,83 | 0,30 DTA O26 
5,0 S| O23 S30) || O22 SOU O22 
3,0 17,0 OMON 17, Om eOnMG “Nghe 0,10 


Die Ergebnisse fiir yy, das von den M1- und £1-Amplituden und 
dariiber hinaus besonders von sind, abhangt, sind in Tabelle 4 an- 
gegeben. Die Voraussetzungen tiber den E1-Ubergang wurden durch 


Tabelle 4. yy im pb 


eae a _ 2 teh |) Gr sey eS 
Y | (la) | (IIa) | cue | Va) | (Ib) (IIb) | (IIIb) | (ZVb) | (Vb) 
| 

11,2 |—10,9| o 4 | 10,5 \—10,8/— 8,6|—10,2]/— 9,8 9,9 |—10,7 8,5 
8,94 |—15,0|—14,7 |—14,9|—15,0| 13,5 |—14,3 |—14,0 |—14,2 |—14,8 |—13,3 
7,0  |—20,9 | 20.7 |—21,0 |—20,9 |—20,0 |—20,1 |—19,8 | 20,2 |—20,3 |—19,7 
5,0 |—31,5|—31,4|—32,0 |—34,5 |—34,1 |—30,5 | 30,4 |—31,0 |—31,4 | 30,8 
3,0 |—44,2| 44.2. 45,1|—44,2|—44,2 | 43,3 |—43,3 |—44,3 | 43,9 | 43,9 


eine arabische Ziffer, fiir den M1-Ubergang durch eine rémische Ziffer 
bezeichnet. Die Werte in den ersten 5 Spalten der Tabelle 4 sind mit 
einer Hulthén-Wellenfunktion mit 7,=1/« berechnet worden, bei den 
Werten in den letzten 5 Spalten wurde entsprechend 7, =0 angenommen. 


Um einen Uberblick dariiber 


Tabelle 5. ag, und by, in Bornscher zu erhalten, fiir welche Gamma- 
Nédherung : : 
2 energie die Bornsche N&aherung 
| es : 
Ey ant be. fiir die Berechnung von a,, und 


bp, angewandt werden kann, sind 
die Ergebnisse fiir diese Para- 
meter in dieser Naherung in Ta- 
belle 5 angegeben, und zwar fiir 
eine Hulthén-Wellenfunktion mit 


pam - fe. In Bornscher Naherung ist y, =0, doch die Formeln fiir a,, 


und b,, haben dann folgende einfache Form: 


ap, = B(R) (J? + 3/2 JL, +412) 


ber = BR) (SP + do — $2 J L,4+412. 
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Durch Vergleiche mit Tabelle 1 erkennt man, daB die Bornsche 
Naherung fiir die Berechnung von b;, ausreicht. a,;, ist in der Born- 
schen Naherung gréBer als der wirkliche Wert. 


§ 4. Diskussion der Ergebnisse 


Die Ergebnisse in § 3 wurden unter ganz bestimmten Annahmen iiber 
die Form der Potentiale im Endzustand und im Anfangszustand ge- 
wonnen. Es besteht die Frage, inwieweit sich die erhaltenen Resultate 
andern, wenn man realistischere Potentiale voraussetzt. Bekanntlich 
sind jedoch Aussagen im Bereich niedriger Energien von der Potential- 
form relativ unabhangig. Wir haben trotzdem einige Tests durchgefiihrt. 


Was die Wellenfunktion des Grundzustandes angeht, so zeigt sich, 
daB die Werte fiir a,),; um maximal 5% erhédht werden, wenn man im 
3S,-Zustand die Gartenhausfunktion verwendet. Alle anderen Para- 
meter dndern sich weniger. Uber die Abhangigkeit von der Form des 
Potentials im 1S,-Zustand kénnen wir keine bestimmten Aussagen 
machen. Vergleicht man die fiir die Gartenhaus-*S,-Funktion und E, = 
11 MeV gewonnenen Werte mit denen in!, die mit Hilfe des Signell- 
Marshak-Potentials?° berechnet wurden, so ergibt sich, daB der EinfluB 
der Potentialform gering ist (kleiner als 5%). Im folgenden soll eine 
kurze Zusammenstellung der Ergebnisse gegeben werden, die man aus 
den Tabellen 1—4 ablesen kann. 


Die Ergebnisse fiir b;, andern sich héchstens um 5%, wenn man im 
Potential des Anfangs- oder Endzustandes den Radius des ,,hard-core‘‘ 
verandert. ad;, und y, andern sich etwas starker. Den groBten EinfluB 
hat die Annahme eines hard-core fiir das Potential des Endzustandes, 
die zu gréBeren Werten fiir a@f,, bg, und y, fiihrt. b,, kann gut in Born- 
scher Naherung berechnet werden, der Einflu8 der Wechselwirkung im 
Endzustand auf b,, ist gering. a, ist daher von der Phasenverschie- 
bung 69) im1!S9-Zustand abhangig, und zwar nimmt a),,; mit wachsender 
Phasenverschiebung, d.h. mit wachsendem Parameter P; ab. Die 
Unterschiede der Ergebnisse fiir 7, =2,4 fe und 7,=2,7 fe sind gering. 
Bei festgehaltenem 7, und Py nimmt a), mit dem hard-core-Radius im 
Potential fiir den 1S)-Zustand ab, doch ist der Unterschied nicht sehr 
groB. Beachtet man, daB sich der ,,shape-dependent*-Parameter Ps 
sehr stark mit dem hard-core-Radius andert?3°, besonders fiir Potentiale 
von der Art des Yukawa-Potentials, und zwar abnimmt, so ist der Ein- 
fluB eines ,,hard-core“‘ fiir den 1S,-Zustand gerade entgegengesetzt. Die 
Werte fiir a,,, fiir Potentiale mit und ohne hard-core unterscheiden sich 

23 Brrp, J.R., u. M.A. Preston: Canad. J. Phys. 33, 399 (1955). — SHAPIRO, J., 
u. M.A. Preston: Canad. J. Phys. 34, 451 (1956). 
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dann um 50% und mehr, je nachdem, welchen Wert fiir P; man voraus- 
setzt. Berechnungen von P, fiir verschiedene Potentialformen in Ab- 
hingigkeit von 7, zeigen, daB Ps nicht kleiner als — 0,04 ist® *°. Daher 
ist fiir E =11 MeV der gréBte zu erwartende Wert fiir a; =1,45. Dieser 
Wert ist kleiner als bisher als Maximum fiir a),, bei dieser Energie be- 
rechnet wurde®. Dieses Berechnungen stiitzen sich jedoch auf Phasen- 
verschiebungen, die aus Analysen der P-P-Streudaten gewonnen wur- 
den. Auf Grund elektromagnetischer Effekte, die bis jetzt theoretisch 
noch nicht erfaBt werden kénnen, unterscheiden sich aber die PP- von 
den NP-Phasenverschiebungen. 


Tabelle 6. Experimentelle Daten 


| Ey alb 
| 
24 WooDWARD, W.M., u. 
J. HALPERN: =. = = | Phys. Reve 76, 107.1949) 2,9 0,18 +0,04 
25 GOLDHABER, G.. . . | Phys. Rev. 81, 930 (1951) 6,1 0,09 +0,07 
26 Houcu, P.V.C. . . . | Phys. Rev. 80, 1069 (1950) 6,1; 7,0| 0,02 = 0,04 
| 0,02 
27 Grpson, W.H. u.a. | Phil. Mag. VII 43, 457 (1952) | 6,1; 7 | 0,05 --0,03 
| | 0,02 
28 /(GOLDHABER, Ge. 7.2) |plocueit. 7 0,17 +£0,07 
29 PHILLiIps, K. . . . . | Phil. Mag. VII 43, 129 (1952) | 8—10 | 0,083+0,013 
30 WHETSTONE, A.L., u. | 
J. HALPERN. . | Phys. Rev. 109, 2072 (1958) 41 | 10504 220703 
CU reqauieS, 16 6 no 0 a || Woven tite 10—13 | 0,1419+0,010 
32 WHETSTONE, A.L., u. 
J ELALPERNEwe ntl LOCuerts | A2—449 110,09) Va 0102 
SSP Tinie S ween anne ea lOCV GLE | 13—15 | 0,135+0,017 


Obwohl a@),, so stark von den verschiedenen Voraussetzungen tiber 
das 1S,)-Potential abhangt, sind die damit verbundenen absoluten Ande- 
rungen in a/b sehr gering, da 0 sehr gro8B ist. Daher wird es auch sehr 
schwierig sein, durch Bestimmung von a/b Informationen iiber die meso- 
nischen Korrekturen des magnetischen Dipoloperators zu gewinnen. 
Geeigneter dazu scheint die Bestimmung der Polarisation zu sein. 
Yo/b ist bedeutend gréBer als a/b und ferner ist yg nicht in dem MaBe 
von der Wechselwirkung im 1S)-Zustand abhangig wie a. Der Grund 
dafiir ist der, daB yy von der M1-Amplitude Ky und dem Sinus 6o9, 
der Phasenverschiebung im 1S)-Zustand abhingt. K, wachst im all- 
gemeinen, wenn sin d99 abnimmt. Um Schliisse tiber die mesonischen 
Korrekturen zu erleichtern, ware eine genauere Kenntnis der Parameter 
des 1S)-Zustandes wiinschenswert. Die einzigen zur Zeit vorliegenden 
experimentellen Daten sind die fiir a/b und fiir den Gesamtwirkungsquer- 
schnitt o=42 (a+ $b). Die experimentellen Werte fiir a/b (Tabelle 6) 
sind in Fig. 1 eingezeichnet. Sie sind jedoch noch zu ungenau, um 
irgendwelche Informationen zu liefern. Die Grenzen fiir o, die aus 
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Tabelle 1—3 gewonnen worden sind, sind zusammen mit den experl- 
mentellen Werten*4%8 in Fig. 2 eingetragen. Um aus dem Gesamt- 
wirkungsquerschnitt Informationen iiber den magnetischen Dipoliiber- 
gang zu erhalten, sind nur Messungen fiir sehr kleine Gammaenergien 
geeignet (E,, <3 MeV). Bei den héheren Gammaenergien ist der Beitrag von 
ay, ZU 0 Zu gering und von gleicher Gré8enordnung wie die Unterschiede 
, in den ,,b“ auf Grund der verschie- 

. denen Annahmen iiber die Potentiale 

a/b i im Anfangs- und in den Endzustin- 
den fiir die elektrischen Uberginge. 


— 
(es eee = 


ros 
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Fig. 1. Vergleich der errechneten Werte ftir a/b mit den experimentellen Werten. Die errechneten Werte 
liegen zwischen den ausgezogenen Kurven*. Die Ziffern an den Fehlerbalken verweisen auf Arbeiten, 
denen die experimentellen Werte entnommen sind 


Fig. 2. Vergleich des theoretischen Wirkungsquerschnittes* o(Ey)) mit den experimentellen Werten 


G. KRAMER dankt Herrn Professor H. WAFFLER, Mainz, fiir zahlreiche wertvolle 
Diskussionen. Der Kernreaktor GmbH., Karlsruhe, die die elektronische Rechen- 
anlage Z 22 zur Verfiigung stellte, sowie dem Bundesministerium fiir Atomenergie 
und Wasserwirtschaft, das die Arbeit finanziell unterstiitzte, sind wir zu Dank 


verpflichtet. 


* Die Kurvenpunkte bei £,,= 4 MeV sind durch Interpolation der berechneten 
Ubergangsamplituden und Berechnung von by, in Bornscher Naherung gewonnen. 

34 Bisoop, G.R., C.H. Corie, H.Harspan, A. HEDGRAN, K. SIEGBAHN, 
S. pu Torr u. R. Witson: Phys. Rev. 80, 211 (1950). 

35 SNELL, A.H., E.C. BARKER u. R.L. STERNBERG: Phys. Rev. 80, 637 (1950). 

36 Barnes, C.A., J.H. Carver, G.H. Starrorp u. D.H. WILKINSoN: Phys. 
Rev. 86, 359 (1952). 

37 Puitiips, J.A., G.S. Lawson u. P.G. KrtcEer: Phys. Rev. 80, 326 (1950). 

38 WHETSTONE, A.L., u. J. HALPERN: Phys. Rev. 109, 2072. 
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Aus dem Physikalischen Institut der Universitat Erlangen 


Messung der v/c-Abhangigkeit bei der B-Yzirxu1ar~ 
Korrelation an Co” 
Von 
PHILIPP JAGER 
Mit 6 Figuren im Text 


(Eingegangen am 25. November 1959) 


Die zirkulare Polarisation der y-Strahlung, die auf den f-Zerfall des Co folgt, 
wurde in Koinzidenz mit den f-Teilchen in Abhangigkeit von der Energie der 
B-Teilchen gemessen. Der Nachweis der zirkularen Polarisation der y-Strahlung 
erfolgte durch Streuung an einem magnetisieren Eisenhohlzylinder mit abwechselnd 
entgegengesetzter Magnetisierungsrichtung. Die f-Energie wurde mit einem ma- 
gnetischen diinnen Linsenspektrometer ausgewahlt, das zur Abschirmung auBerer 
magnetischer Streufelder mit einem Eisenmantel umgeben war. Die elektronische 
Registrierung erfolgte mit einem Fast-slow-Koinzidenzkreis mit einer Auflésungs- 
zeit von 2T=1,1:10 8s. Die erhaltenen Ergebnisse von A = — 0,361 + 0,082 fiir 
v/e = 0,69 und A = — 0,203 + 0,138 fiir v/e = 0,51 stimmen innerhalb ihrer statisti- 
schen Fehler mit der nach der Theorie erwarteten v/c-Abhangigkeit des zirkularen 
Polarisationsgrades der y-Strahlung iiberein. 


1, Ziel der Untersuchung 


Wenn ein f-Zerfall auf ein angeregtes Niveau des Folgekerns fiihrt 
und dieser in gentigend kurzer Zeit, d.h. die Kernorientierung darf sich 
nicht andern, unter einem bestimmten Winkel ein y-Quant emittiert, so 
ist die y-Strahlung zirkular polarisiert. Nach ALDER, STECH und 
WINTHER! gilt bei erlaubten Ubergangen wie bei Co® fiir die Wahr- 
scheinlichkeit, da8 man unter dem Winkel @ zur B-Emissionsrichtung 
ein rechts- bzw. links-zirkularpolarisiertes y-Quant findet: 


W(O, t) =1+7A-(v/c)-cosO (1) 


t = +1 fir rechts-zirkularpolarisierte y-Strahlung; 

t = —1 fir links-zirkularpolarisierte y-Strahlung ; 

v = Elektronengeschwindigkeit ; 

c = Lichtgeschwindigkeit. 
A = Asymmetriekoeffizient, abhangig von der Art der f-Wechselwir- 


kung, von der Art des f- und auch y-Ubergangs, vom Grad der 
Paritatsnichterhaltung. 


1 ALDER, K.,B. StEcH u. A. WINTHER: Phys. Rev. 107, 728 (1957). 
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Daraus ergibt sich der zirkulare Polarisationsgrad P, der y-Strahlung 
Zu: 


& 


P,=A -(vjc)-cos@. (2) 


Der Polarisationsgrad P, soll also nach der Theorie proportional der 
Energie der 6-Teilchen sein. 


Das Ziel dieser Arbeit ist es nun, diese v/c-Abhangigkeit bei Co® 
zu untersuchen, indem bei einer kleinen und einer groBen f-Energie 
dieses P, gemessen wird. Dazu mu ein magnetisches Linsenspektro- 
meter gebaut werden, das vor allem bei kleinen Energien eine bessere 
Energiebestimmung erméglicht, als die haufig bentitzte Impulshdhen- 
diskriminierung der Multiplierimpulse2->. 

Solche v/c-Abhangigkeitsmessungen wurden bereits von STEFFEN? 
an Co® und Sc* und von JUncst® an Sc** ausgefiihrt. Die Energie 
wurde durch Amplitudendiskriminierung der Multiplierimpulse ausge- 
wahlt; die zirkulare Polarisation der y-Strahlung durch Streuung an 
magnetisierten Eisen gemessen. Ihre Ergebnisse weisen auf eine v/c- 
Abhangigkeit hin. Ihre Me8®felder sind aber so groB, daB auch eine 
energieunabhangige Zirkularpolarisation gefolgert werden kénnte. PAGE, 
PETTERSON und Linpovist® haben an Co® ebenfalls solche Messungen 
gemacht. Sie beniitzten zum Nachweis der Zirkularpolarisation nicht 
die Streuung sondern den Durchgang durch magnetisiertes Eisen, was 
groBe Intensitatsverluste zur Folge hat. Die f-Energie wurde mit 
einem magnetischen Linsenspektrometer ausgewahlt. Ihre Messungen 
ergaben in einem Bereich von v/c =0,33 bis 0,71 keine v/c-Abhangigkcit. 
Der von ihnen gemessene zirkulare Polarisationsgrad war im Vergleich 
zu allen friiheren Messungen?: 3.7.8 durchwegs groéBer. Diese unbestimm- 
ten und widersprechenden Ergebnisse machen es erforderlich, dieses 
Problem noch einmal aufzugreifen. 


2. Prinzip der Messung 


Es soll hier nochmals kurz das MeB8prinzip der B-yzirkuta-Korre- 
lationsmessung erlautert werden. 

Bestimmt werden muB8 die Zirkularpolarisation der y-Quanten in 
Koinzidenz mit den f-Teilchen bestimmter Energie unter einem festen 
Winkel zwischen f- und y-Emissionsrichtung. 


2 ScHOPPER, H.: Phil. Mag. 2, 710 (1957). 

3 Boum, F., u. A.H. Warstra: Phys. Rev. 106, 1364 (1957). 

4 STteFFEN, R.M.: Bull. Amer. Phys. Soc., Ser. II 3, 205 (1958). 

5 Junest, W.: Dipl.-Arbeit Erlangen 1958. 

6 Pacs, L.A., B.G. PETTERSON u. T. Linpgvist: Phys. Rev. 112, 863 (1958). 
7 APPEL, H.: Diss. Erlangen 1958. 

8 LunpBy, A., A.P. Patro u. J.P. StRooT: Nuova Cim. 6, 6745 (1957). 
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Die zirkulare Polarisation der y-Strahlung wird durch Compton- 
Streuung an ausgerichteten Elektronen gemessen. Der Streuquerschnitt 
ist von der zirkularen Polarisation der y-Strahlung abhangig®. Als 
Streukérper beniitzt man magnetisiertes Eisen. Die experimentelle An- 
wendung dieser Methode wird von SCHOPPER?? diskutiert. 


Die Impulse aus den f- und y-Zahlern werden in einer schnellen 
Koinzidenzstufe ausgewahlt und dann nachgewiesen. Auch die f- und 
y-Einzelzahlraten werden registriert. Die Koinzidenzzahlraten A_ und 
K., bei abwechselnder Magnetisierungsrichtung des Streumagneten wer- 
den wegen des polarisationsabhangigen Streuquerschnitts verschieden 
sein. Die aus diesen Koinzidenzzahlraten berechnete GréBe 


fa ist abhangig vom Analysiermagneten, wobei / die Anzahl der im 
magnetisierten Eisen ausgerichteten Elektronen angibt (8%), und do, 
und do, die zirkularpolarisationsabhangigen und _ polarisationsunab- 
hangigen Streuquerschnitte bedeuten. Die GréBe E ist sehr klein. Sie 
wiirde bei 100% zirkular polarisierter y-Strahlung nur 6% betragen. 
Um Schwankungen der Koinzidenzzahlrate AK wahrend der langen 
MeBzeit infolge Anderung der Einzelzahlraten zu eliminieren, wird bei 
der Auswertung stets das Verhaltnis Koinzidenzzahlrate durch Produkt 
der Einzelzahlraten gebildet. 


Aus Gl. (2) und (4) kann der Asymmetriekoeffizient A bestimmt 
werden. Fiir erlaubte Uberginge, z.B. fiir Co®, ergibt die Theorie 
A =—1/3. 


3. Beschreibung der Apparatur 


Die Anordnung der Apparatur gleicht derjenigen, wie sie von SCHOP- 
PER? bei den Paritatsexperimenten beniitzt wurde, nur wird auf der 
f-Seite ein Spektrometer angebaut. 


Die Apparatur besteht (Fig. 1) aus dem Co®-Praéparat P, dem f- 
Spektrometer Sf mit B-Zahler B-Z auf der einen Seite und dem Streu- 
magnet Sir mit y-Zahler y-Z auf der anderen Seite. Alles ist rotations- 
symmetrisch um die Verbindungslinie beider Zahler aufgebaut. 


° ToLHoEK, H.A.: Rev. Mod. Phys. 28, 277 (1956). 
10 ScHoPpPER, H.: Nucl. Instrum. 3, 158 (1958). 
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a) Praparat. Beim Festlegen der Praparatstirke muB beachtet wer- 
den, daB bei Erhéhung der Aktivitat wohl die MeBzeit verkiirzt wird, 
aber die Anzahl der zufalligen Koinzidenzen ansteigt. 

Wenn man ein Verhiltnis der zufalligen zu den echten Koinzidenzen 
von K,/K,=0,12 zulaBt, ergibt sich mit einem Koinzidenz-Auflésungs- 
vermogen von 2t=1,1-10°8s eine Praparatstarke von 300 uC. 

Das Praparat von 300 uC wurde hergestellt durch Eindampfen einer 
Co-Chlorid-Lésung auf einer Hostafanfolie von 1 mg/cm?. Zur besseren 
Haftung und gleichmaBigeren Schichtbildung wurde die Folie vorher 
auf der vorgesehenen Praparatflache mit Insulin benetzt. Das herge- 
stellte Praparat hatte einen Durchmesser von 6 mm bei einer Flachen- 
dichte von 2,2 mg/cm?. 


Fig. 1. Anordnung der MeBapparatur 


b) @-Spektrometer. Die Polarisation sollte in Abhangigkeit von der 
Energie der f-Teilchen untersucht werden. Die Energie kann mit einem 
magnetischen Spektrometer oder durch Impulshéhendiskriminierung 
der Multiplierimpulse ausgewahlt werden. Letztere Méglichkeit ist nur 
bei 6-Energien iiber 0,1 MeV anwendbar, da sonst die Multiplerrausch- 
impulse bei der Diskriminierung st6rend wirken. Bei den hier beniitzten 
Multipliern RCA 6810 ist die Verstarkung wegen der schnellen Ko- 
inzidenzimpulse so hoch getrieben, daB f-Teilchen kleinerer Energie, 
Impulse erzeugen, die nur wenig tiber der GréBe der Multipherrausch- 
impulse liegen und damit keine saubere Energiediskriminierung mehr 
erméglichen. Aus diesem Grunde wurde hier ein magnetisches diinnes 
Linsenspektrometer™:” gebaut. Der Raumwinkel des f-Strahls wird 
durch die Eingangsblende und den Bleikonus, der den direkten Strahl 
zam Zahler unterdriickt, begrenzt. Sie blenden einen Kegel mit dem 
halben Offnungswinkel von 4 bis 15° aus. An der Stelle der engsten 
Einschniirung der fB-Bahnen wurde als zweite Blende eine Ringblende 
angeordnet. Dadurch wird bei gleicher Lichtstarke des Spektrometers 
die Auflésung vergréBert. Der Ort und die GréBe der Blende wurde 
ermittelt, indem das Biindel der 661 keV Konversionselektronen des 


11 KELLER, J.M., E. KOnicsBeRG u. A. Pasxin: Nucl. Sci. Instrum. PAL, FAG} 


(1950). 
12 Pratt, W., P.I. Botzey u. R.T. Nicuors: Nucl. Sci. Instrum. 22, 92 (1951). 
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Csl37 und der 148 keV-Linie des ThB in verschiedenen Abstanden vom | 


Auffanger photographiert wurde. 


Fiir den Austritt der y-Strahlen war auf der Praparatseite des | 


Spektrometers auf der Achse ein Fenster angebracht, das mit einer 
Hostafanfolie von 4 mg/cm? Flachendichte vakuumdicht abgeschlossen 


war. Dicht davor war das Praparat angeordnet. Zur Abschirmung | 


auBerer magnetischer Streufelder wurde das Spektrometer mit einer 


Eisenabschirmung umgeben. Das Spektrometer hatte eine Lange von | 
56,5 cm. Es wurde eine Impuls | 
auflésung von 7,5 % erreicht. Das | 
Spektrometer wurde auf einen | 
Druck von einigen 10% Torr | 


evakuiert. 


Th(Brl+O") Die Eichung des Spektro- | 


meters erfolgte mit einer Th(B + 
C+C")-Quelle. Die Energien 
der beniitzten . Linien  liegen 
bei 148 keV (f-Linie), 222 keV 
(I-Linie), 99 keV (E£-Linie) ®. 
Fig. 2 zeigt ein solches, noch 
nicht auf Abnahme der Praparat- 
starke korrigiertes, aufgenomme- 
nes Spektrum in Abhangigkeit 
vom Spektrometerstrom. Der 
Strom wurde einem spannungs- 


Zabtrate /og. 


G6 07 0G 09 Fa Tf cS 
Spulenstrom in Amp. ee ; ; 
Fig. 2. 6-Spektrum des Th(B+C+C”); aufgenommen stabilisierten Gleichrichter ent- 


mit dem magnetischen dtinnen Linsenspektrometer nommen 


c) Streumagnet. Der Streumagnet ist derselbe wie er von JUncsT® 
verwendet wurde. In dem beniitzten Armco-Eisen ist bei Sattigungs- 
magnetisierung die Anzahl / der ausgerichteten Elektronen f =0,0817 -- 
3,5%. Die Sattigung der Magnetisierung wurde in diesem Magneten 
mit einer Windungszahl von 8000 bei einem Strom von 0,5 Amp er- 


reicht. Die direkte y-Strahlung zum Nachweiskristall wurde durch einen | 
Bleikonus abgeschirmt, bei dem die y-Strahlung im Minimum einen 


Bleiweg von 8 cm zuriicklegen muBte. 


d) B- und y-Zahler. Der Nachweis der 6-Strahlen erfolgte in einem 
Anthrazenkristall, der vakuumdicht in das Spektrometer eingefiihrt 
wurde, und der beieiner Dicke von 1,5 mm ausreichte, um die 6-Strahlung 
von Co® vollstandig zu absorbieren. 

Die y-Strahlung wurde in einem NaJ (Tl)-Kristall von 1’ x42” 
nachgewiesen. 


13 SIEGBAHN, K.: Beta- and Gammaray Spectroscopy. Amsterdam 1955. 
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Die Lichtblitze aus den Kristallen wurden iiber 50 cm lange Lichtleiter 
je einem 14-stufigen Multiplier RCA 6810 zugefiihrt. Die langen Lichtleiter 
reichten allein noch nicht aus, um den EinfluB des magnetischen Streu- 
feldes des Analysierma- 
gneten und des Spektro- 
meters zu _ eliminieren. 
Beide Multiplier mub- 
ten zusatzlich zu einer 
Mu-Metall-Abschirmung 
mit drei koaxial ange- 
ordneten Eisenzylindern 
umgeben werden, um den 
EinfluB auf die Einzel- 
zahlraten auf kleiner als 
0,3 % zu vermindern. 


Einkon 
Diskr. 


Fig. 3. Blockschaltbild der Koinzidenz- und Nachweisapparatur 


e) Koinzidenz- und Nachweisapparatur. Das Blockschaltbild der 
elektronischen Nachweisapparatur zeigt Fig. 3. 

Die von der Anode der Multiplier abgenommenen Impulse werden 
einer Impuls-Begrenzerstufe™ mit der steilen Pentode E 180 F zugefiihrt. 
Sie erzeugt Impulse sehr 
kurzer Anstiegszeit von ot 
41,5 V. Diese werden auf I 
eine schnelle Koinzi- 40 
denzstufe nach BELL, 
GRAHAM und PETSCH!® 
gegeben und die koinzi- 
dierenden Impulspaare 


Aomeldenzrare 
NS 
Ss 


ausgewahlt. Die Koin- es 
zidenzauflésezeit dieser 10 
Sraie betragt 27 = 1,1 05 
6<10 sec (s. Fig. 4). 


Zugleich werden von EDI RE SCID 15 200% 

der 11. Dynode jedes ET 

Multioli ieee Fig. 4. Koinzidenzauflosungskurve der schnellen Koinzidenzstufe, 
u 1p 1eTS energlepro- aufgenommen bei beiden Magnetisierungsrichtungen des Streu- 


portionale Impulse ab- magneten. Kreuze: MeBpunkte bei —. Kreise: MeBpunkte bei + 


70 


genommen und Ein- 

kanal-Diskriminatoren zugefiihrt. Damit konnten der jeweils st6rende 
Untergrund und im y-Zweig auch die um groBe Winkel vielfach- 
gestreuten Quanten beseitigt werden. Die Diskriminatorausgangsimpulse 
werden mit den Impulsen aus der schnellen Koinzidenzstufe auf 


14 | ewis, I.A.D., u. F.H. WELts: Millimicrosecond Pulse Techniques. London 


1954. 
15 Bert, R.E., R.L. Graum u. H.E. Petscu: Canad. J. Phys. 30, 35 (1952). 


Z. Physik. Bd. 158 15 
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eine langsame }3fach-Koinzidenzstufe mit einer Auflésungszeit von 


2t=2-10- sec gegeben. Die Koinzidenzzahlraten, sowie die einzelnen | 


B- und y-Zahlraten werden in drei Zahlgeraten registriert. 

Das Ausdrucken der Zahlgeratergebnisse, das anschlieBende Umpolen 
des Streumagneten und das Wiedereinschalten der Messung erfolgte 
automatisch. 


4. Untersuchung der méglichen Fehler der Apparatur 
a) ®-Spektrometer. Da der Streumagnet sehr nahe am Praparat an- 


geordnet ist, beeinfluBt sein magnetisches Streufeld die 6-Bahnen sehr | 
stark. Bei der abwechselnden Polung des Streumagneten waren die — 
Austrittswinkel der erfaBten Elektronen und damit deren Energie-— 


auswahl bei gleichem Spektrometerstrom verschieden. Aus diesem 


Grunde wurde das Spektrometer mit einer Eisenabschirmung umgeben. | 


Das jetzt bei verschiedenen Polungen von Streumagnet und Spektro- 
meterspule aufgenommene Spektrum von Th(B-+C-+C”) anderte sich 
nun nicht mehr, d.h. die Maxima der verschiedenen Konversionslinien 
lagen jeweils bei dem gleichen Spektrometerstrom. Auch die Linie E 
hat sich nicht verschoben. Der Fehler in der Energieauswahl liegt 
damit weit unter dem Auflosungsvermégen des Spektrometers von 7,5 %. 


b) Streuung am Spektrometerflansch. Auf der Praparatseite ist das 
Spektrometer mit einer Folie von 40 mm Durchmesser abgeschlossen. 
Hier tritt praktisch keine Streuung der y-Strahlung auf. Aber an der 
anschheBenden Eisenabschirmung und am Messing des Spektrometers 
wird die y-Strahlung gestreut. Eine VergréBerung der Offnung hatte 
eine Verminderung bewirken kénnen, war aber nicht mdglich wegen des 
Magnetfeldeinflusses auf die f-Bahnen. Die gestreuten Quanten ge- 
langen teils direkt oder nach einem kurzen Bleiweg in den Zahlkristall 
und werden als echte Koinzidenzen registriert. Sie bewirken das gleiche, 
als wiirde die Zahl der zufalligen Koinzidenzen erhoéht. 


Diese stérenden auf Flanschstreuung beruhenden echten Koinziden- | 
zen konnten experimentell bestimmt werden, indem der Streumagnet — 
aus der Apparatur entfernt wurde, aber der Bleikonus wieder an seine | 


frithere Stelle zwischen Praparat und y-Zahler gebracht wurde. Die 
Messungen ergaben, daB diese Koinzidenzen 70% der Zufalligen be- 


trugen. Hierbei wurden allerdings auch diejenigen y-Quanten mitge- | 


zahlt, die bei den Messungen der v/c-Abhangigkeit wegen des dazwischen- | 
liegenden Streumagneten nicht mehr in den Zahler gelangen. Eine Ab- | 
schatzung dieses Anteils ergibt weniger als 5% der Zufalligen. Der | 


Hauptteil der Quanten wurde am Flanschrand gestreut, da die Eindring- 


tiefe bei 1 MeV-Quanten in der GréBenordnung 1 cm Eisen liegt. Im | 


folgenden wird mit AK* immer die Summe aus den Zufalligen und den 
hier beschriebenen echten Koinzidenzen des Stéreffekts bezeichnet. 
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c) Magnetfeldeinflu8 auf die Zahler. Durch Entfernen mittels langer 
Lichtleiter und Eisenabschirmung der Multiplier konnte der Magnet- 
feldeinfluB soweit verringert werden, daB sich die Einzelzahlraten um 
weniger als 0,3% anderten. Dadurch daB, wie unter 3. beschrieben, bei 
der Auswertung der Ergebnisse die Koinzidenzzahlrate durch das Pro- 
dukt der jeweiligen Einzelzahlraten dividiert wird, kann auch dieser 
EinfluB eliminiert werden. 


Es ware noch denkbar, da durch den noch vorhandenen geringen 
MagnetfeldeinfluB in einem der Multiplier die Laufzeit der Elektronen 
beeinfluBt und somit bei verschiedenen Polungen des Streumagneten 
der Koinzidenzwirkungsgrad verandert wiirde. Das hieBe, der Impuls des 
einen Multipliers kame ein wenig vor dem Impuls des anderen in der 
Koinzidenzstufe an. Dies kann dadurch untersucht werden, da8 man 
das Koinzidenzauflésungsvermégen durch Messung der Koinzidenzzahl- 
raten in Abhangigkeit von der Verzdgerung der B- und y-Impulse bei 
beiden Magnetisierungsrichtungen des Streumagneten untersucht. Wenn 
im Multiplier Laufzeiteffekte auftreten wiirden, so miiBten die beiden 
Koinzidenzauflodsungskurven gegeneinander verschoben sein. Die Mes- 
sungen (Fig. 4) ergaben keine solche Verschiebung. Daraus kann ge- 
schlossen werden, daB sich der Koinzidenzwirkungsgrad durch den 
geringen Magnetfeldeinflu8 nicht oder nur unmerklich andert. 


d) Riickstreuung der 8-Teilchen. Den VakuumabschluB des Spektro- 
meters bildete, wie frither erwahnt, eine Hostafanfolie von 4 mg/cm? vor 
der auf einer weiteren Hostafanfolie von 1,0 mg/cm?, zusammen also 
5,0 mg/cm?, das Praparat angeordnet ist. Die an diesen Folien riickge- 
streuten Elektronen wurden in entgegengesetzter Richtung ausgesandt 
und verringern damit den Effekt. Der Riickdiffusionskoeffizient p = 
Zahl der riickgestreuten Elektronen bei Sattigung dividiert durch die 
Zahl der eingestrahlten Elektronen ist unabhangig von der Energie, 
aber abhangig von der Ordnungszahl des Streumaterials und davon, ob 
es sich um ein diffuses oder paralleles Biindel handelt!®. Da die Elek- 
tronen nur in einem ganz bestimmten Raumwinkel ins Spektrometer 
gelangen, kann man fiir # den Mittelwert zwischen diffuser und paralleler 
Strahlung einsetzen. Fiir eine mittlere Ordnungszahl 7 =6 der Folie 
ergibt sich p zu 0,1. Da die Sattigungsriickdiffusionsdicke fiir eine 
B-Energie entsprechend einem v/c =0,51 etwa 8 mg/cm? und v/c =0,69 
etwa 35 mg/cm? betragt, ergibt sich fiir den Polarisationseffekt eine Ver- 
kleinerung bei v/c +0,51 um (9,5 +1,3) % bei v/c =0,69 um (3,5 +0,7) %. 


e) Streuung der Q-Teilchen in der Praparatschicht. Beim Durchgang 


/ von Elektronen durch die Praparatschicht erleiden sie Ablenkungen. 


Die Ursache hierfiir kann in der Vielfachstreuung (Kleinwinkelstreuung) 
oder GroBwinkelstreuung liegen. Ein gestreutes Elektron wird in einer 
15% 
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anderen Richtung ausgesandt als es dann nachgewiesen wird. Damit 
bleibt der durch die Geometrie der Apparatur eingestellte Winkel 
zwischen f- und y-Emissionsrichtung nicht mehr erhalten. Solange die 
Streuwinkel klein sind, wird dadurch die Genauigkeit der Messung nicht 
wesentlich beeinfluBt, da die Winkelkorrektion’ in der Gré8enordnung 
sin «/« bleibt; wenn « den mittleren Streuwinkel bedeutet. Dies trifft 
aber hier nicht zu. Durch Kleinwinkelstreuung!* ergibt sich bei v/c = 0,69 
ein Winkel « von 21°. Bei v/c=0,51 besitzt das Praparat bereits die 
Normalfalldicke, das ist die Grenzdicke, ab der sich bei VergréBerung 
der Dicke die Winkelverteilung der vielfach-gestreuten Elektronen nicht 
mehr andert. Eigentlich ist bei der verwendeten Schichtdicke der Gil- 
tigkeitsbereich der Formeln fiir Kleinwinkelstreuung schon tiberschritten, 
aber da sonst keine anderen Berechnungsméglichkeiten vorhanden sind, 
erlauben sie mindestens eine Abschatzung. 

Neben dieser Kleinwinkelstreuung tritt aber auch Streuung um 
groBe Winkel auf. Dariiber sind von WEGENER!’ Berechnungen vor- 
handen, die auch schon experimentell bestatigt wurden?$:19.20. Daraus 
ergibt sich, daB man nur solche Elektronen betrachten muB, die senk- 
recht zur Schichtnormalen starten und um 90° in die Nachweisapparatur 
gestreut werden. Fiir die Wahrscheinlichkeit w, daB ein Elektron in 
der Co-Schicht der Dicke d um 90° in die MeBrichtung abgelenkt wird, 


ergibt sich: w = 2nfndo (90°) (5) 


mit 
f = 1,5 — 4/3 In (5,82-10-? (1 — B?)/B*) — 0,3 5,82 - 10-7 (4. — B?)/B4 


und »=Anzahl der Atome/em? und o(90°) =Streuquerschnitt fiir 
Streuung um 90°. 

Die Korrektion, die auf Grund der Kleinwinkelstreuung und der 
GroBwinkelstreuung am Asymmetriekoeffizient angebracht werden muB, 
betragt bei v/c =0,51 etwa 35%, bei v/c =0,69 etwa 6%. Die Genauig- 
keit dieser Korrektion hegt bei etwa 15%. 


5. Messungen und Ergebnisse 


Wenn in den folgenden Messungen der Magnetisierungsvektor des 
Streumagneten vom y-Zahler zum Praparat weist, d.h. der Spin des 
Elektrons etwa parallel zur Einfallsrichtung des y-Quants steht, dann 
wird der MeBwert mit Puls bezeichnet®:!° (Experimentell: Der Streu- 
magnet zieht auf der Praparatseite den Siidpol einer Magnetnadel an). 


16 WILLIAMS, E. J.: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 169, 531 (1939). 
1” WEGENER, H.: Z. Physik 151, 252 (1958). 

18 REGENFUSS: Diplomarbeit Erlangen 1959. 

19 BIENLEIN, H.: Diss. Erlangen 1958. 

20 WILLARD u.a.: Private Mitteilungen. 
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Es wurden Messungen an Co® bei einem v/c der Elektronen von 
0,51 und 0,69 durchgefithrt. Diese Energie entspricht einem Spektro- 
meterstrom von 0,7 Amp bzw. 1,1 Amp. Diese Mefstellen sind einge- 
zeichnet in Fig. 5, die das mit dem Spektrometer aufgenommene Co 
p-Spektrum zeigt. 

Wegen der Energiediskriminierung der f-Strahlen werden die Zahl- 
raten sehr klein. Dies bedingt aber, um zu statistisch genauen Ergeb- 
nissen zu gelangen, eine MeBzeit von mehreren Monaten. Die Praparat- 
starke kann nicht erhéht werden, da dann — wie frither erwaihnt — das 
Verhaltnis von zufalligen zu 
echten Koinzidenzen erhoht 
wiirde. 70 

Wahrend der langen MeB- 
zeit kénnen Schwankungen 
der Koinzidenzzahlraten auf- 
treten, die auf einer An- 
derung der Einzelzahlraten 
beruhen, z.B. durch Ande- 
rung der Elektronenréhren- 
eigenschaften, Alterungser- ; 
scheinungen der Bauelemente Ge G7 ed ee 13 715A 
: 3 A Spulenstrom 
et den elektronischen Gerd- Fig. 5. Co® 6-Spektrum aufgenommen mit dem magnetischen 
ten, Anderung der Raumtem- diinnen Linsenspektrometer 
peratur usw. Diese werden 
durch Bildung der relativen Koinzidenzrate d.h. des Verhaltnisses Koin- 
zidenzzahlrate zu dem Produkt der jeweiligen Einzelzahlraten, eliminiert?. 

Schwankungen im Auflosungsvermégen der Koinzidenzstufen k6nnen 
dadurch eliminiert werden, daB man in haufigem Wechsel Messungen bei 
geanderter Magnetisierung des Streumagneten vornimmt. Die Um- 
polung erfolgte bei der vorliegenden Arbeit in Abstanden von 10 min. 

Zur Mittlung der Fehler dieser einzelnen Messungen wird der Effekt £ 
aus der Summe der relativen Koinzidenzzahlraten Q gebildet. 


Lohlrate 


yt ee ae (6) 


Da in Q die zufalligen Koinzidenzen Q, und die Koinzidenzen der Sto- 
rung [s. (5b)], zusammen ,,zufallige Koinzidenzen“ Q¥, mitgemessen 
werden, muB das bei E beriicksichtigt werden. Da ein Fehler von Q, 
nur wenig in den Fehler von £ eingeht, werden die zufalligen Koinzi- 
denzen nur nach jeder 10. Messung bestimmt. Die Auswertung ergab 
ein Verhaltnis von ,,zufalligen“ zu echten von 0,2. 

Die Ergebnisse der Messung sind in Tabelle 1 zusammengestellt. 
Darin bezieht sich die MeBdauer auf die gesamte MeBzeit bei einer 
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Magnetisierungsrichtung. Ebenfalls gibt 2K die abgerundete Gesamt- | 
zahl der Koinzidenzen bei einer Magnetisierungsrichtung an. 


Fiir den Asymmetriekoeffizienten A gilt nach Gl. (2) und (3) 


E 


a 2fv/c cos @ da,/doy 


(7) 


Der Faktor cos @ do,/do, ist von der Art, Geometrie und Anordnung | 
des Analysiermagneten abhingig. Er wurde bereits von JUNGsT? fir | 


Tabelle 1 
vie | ER MeBdauer | aK | E 
| | | 
| 0,51 | 84 keV 8000 min | BS) 2 KO 3,79 - 1073 
Co-60 we ee 
| 0,69 195keV | 12000min | 3,6:10° | 11,88-10°3 


den verwendeten Magneten berechnet und ergibt bei der vorliegenden 
experimentellen Anordnung — 0,321. Der statistische Fehler fiir E be- 
rechnet sich bei Anwendung des Fehlerfortpflanzungsgesetzes, wenn man 
Kg N,N); Ky eR = BOK ES a, — and. i ae 
berticksichtigt, zu: 


Fe aan con | 
ee ee ee 8) 


In Tabelle 2 sind die nach Tabelle 1 und obigen Formeln berechneten 
Werte E+AE und A+AA eingetragen. 


Tabelle 2 
vie | E | A y | Exorr | Akorr 
| | 
0,51 | 3,794 3,69 - 10-3 |—0,142+ 0,138]45% | 5,10+3,69 - 10-3 | — 0,203 + 0,138 
= ee hs mat = | = 
0,69 |11,88 + 2,94 - 10-$ |—0,331 + 0,082] 9% |12,95 + 2,94 - 10°? | — 0,361 + 0,082 


Die Korrektion y in Tabelle 2 die wegen Riickdiffusion und GroB- 
und Kleinwinkelstreuung an £ und A noch angebracht werden muB, 
rubrt_zu dena Werten #... und). 


Obige Werte sind noch mit folgenden systematischen Fehlern be- 
haftet, die aber alle nur Bruchteile des statistischen Fehlers betragen. 
Bei der Berechnung der GréBe cos @ da,/doy ist die Doppelstreuung 
im Eisen des Analysiermagneten nicht beriicksichtigt. Sie kann nach 
Abschatzungen von SCHOPPER und JiNncst!* aber als <5 % angenom- 
men werden. Wie schon friiher erwahnt, ist der Faktor /, der die Anzahl 
der ausgerichteten Elektronen im magnetisierten Eisen angibt, auf 
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+ 3,5% bestimmt. Es wurde noch nicht beriicksichtigt, daB das Spektro- 
meter einen endlichen Offnungswinkel besitzt und sich dadurch der 
Winkel @ veraéndert. Bei dem hier vorliegenden Winkel von 15° ist 
diese Korrektur!® 1%. 

Fig. 6 zeigt die in dieser Arbeit gefundene v/c-Abhangigkeit des 
zirkularen Polarisationsgrades P,. Auf der Abszisse ist v/c aufgetragen, 
auf der Ordinate die dem Polarisationsgrad P, proportionale GréBe A -vlc. 

Die Kreuze geben die unkorrigierten Werte an, die Kreise die auf 
Riickdiffusion und Klein- und GroBwinkelstreuung korrigierten Er- 
gebnisse. Fir die von der Theorie vorhergesagte Abhangigkeit gilt die 
ausgezogene Gerade. 


Fig. 6. MeBergebnisse 


6. Diskussion der Ergebnisse 


Wie aus Fig. 6 zu ersehen ist, erfiillt der MeBpunkt bei v/c =0,69 
den von der Theorie vorhergesagten Wert sehr gut. Bei der kleineren 
B-Energie schlieBt der gemessene Wert den theoretischen gerade noch 
innerhalb seiner statistischen Fehlergrenzen ein. Die beiden MeBpunkte 
sprechen daher sehr stark fiir die von der Theorie geforderte v/c-Ab- 
hangigkeit. Sie stehen im Widerspruch mit den Messungen von PAGE, 
PETTERSON und LinpgvisT, die keine v/c-Abhangigkeit fanden, zumal 
der Wert bei v/c =0,51 einen kleineren Polarisationsgrad als die theo- 
retische Kurve angibt. 

Aus den vorliegenden Messungen ergibt sich die Aussage, daB der 
zirkulare Polarisationsgrad der y-Strahlung bei der f-y-Korrelation an 
Co®® mit groBer Wahrscheinlichkeit die von der Theorie gefundene 
v/c-Abhangigkeit aufweist. 


Mein besonderer Dank gilt Herrn Prof. Dr. R. FLEISCHMANN fiir die Anteilnahme 
an dieser Arbeit und fiir die fordernden Ratschlage. 
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Uber den Einflu8 der Anregungswellenlange 
auf die Elektrophotolumineszenz 


Von 
H. GoBREcHT und H.-E. GUMLICH* 
Mit 4 Figuren im Text 
(Eingegangen am 7. Dezember 1959) 


Es wird die Elektrophotolumineszenz manganaktivierter Zinksulfide in Abhangig- | 
keit von der Wellenlange des anregenden ultravioletten Lichtes untersucht. Dabei 
ergibt sich, da® eine Feldverstarkung der gelben Manganbande dann auftritt, 
wenn die Anregungsenergie im Grundgitter absorbiert wird. Bei Absorption im 
langwelligen Auslaufer der Grundgitterabsorption dagegen wird die Mangan- 
lumineszenz durch elektrische Felder ausgeloscht. Wird die Anregungsenergie 
direkt von den Aktivatorionen aufgenommen, so hat das elektrische Feld keinen 
EinfluB auf die Emission. Der Ubergang von der Feldverstaérkung zur Feldaus- 
loschung ist um so weiter ins langwellige Absorptionsgebiet verschoben, je starker 
die Anregung ist. Die blaue Emission dagegen wird durch das elektrische Feld 
sowohl bei Anregung oberhalb als auch unterhalb der Absorptionskante des ZnS 
geschwacht. 

Im Anschlu8 an diese Beobachtungen und in Ubereinstimmung mit fritheren Mes- 
sungen wird ein Modell angegeben, das die Feldverstarkung und Feldausléschung 
der Lumineszenz manganaktivierter Zinksulfide als Energietransport im Grund- 
gitter deutet. Es wird angenommen, da das elektrische Feld Elektronen aus dem 
Valenzband in Energiestufen der verbotenen Zone hebt und dadurch die Zahl der 
mit blauer Emission verbundenen und der strahlungslosen Ubergange herabsetzt. 
Als Folge davon wachst die Zahl der Rekombinationen in den Manganzentren. 
Gleichzeitig leert das elektrische Feld Terme unterhalb des Leitungsbandes und 
vermindert so die strahlungslosen Ubergange iiber Haftstellen. Der Feldverstar- 
kung der gelben Emission entgegen wirkt der Abtransport von Ladungstragern in 
die Randschichten der Leuchtstoffkristallite, wo bevorzugt strahlungslose Uber- 
gange erfolgen. 


EFinfiihrung 


Zur Aufklaérung des zuerst von G. und M. DEstriAu an mangan- 
aktivierten Leuchtstoffen beobachteten Lumineszenzverstarkungseffek- 
tes in elektrischen Feldern! wurde bereits eine Reihe von Untersuchungen 
unternommen, die zu widersprechenden Deutungen des Effektes fiihrten. 
Cusano und WILLiAMs? erklaren die Feldverstarkung, die an aufge- 
dampften Leuchtstoffen untersucht wurde, als , strahlungsgesteuerten 
Destriau-Effekt™. Nach Meinung dieser Autoren schafft die Bestrahlung 


* Jetzt: Institut fiir Elektronenmikroskopie am Fritz Haber-Institut der Max- 
Planck-Gesellschaft, Berlin-Dahlem, Faradayweg 4—6. 

1 DEsTRIAU, G., u. M. DEsTRIAU: Meeting Elektrochem. Soc. Chicago, Mai 1954. 

2 Cusano, D.A., u. F.E. Wittiams: J. Phys. Radium 17, 742 (1956). 
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im Leuchtstoff die Voraussetzungen dafiir, daB das elektrische Feld 
Elektronen aus dem Valenzband oder aus Leuchtzentren in einen ange- 
regten Zustand heben kann. Dieser Ansicht hat sich in jiingster Zeit 
JAFFE* angeschlossen. Wir selbst haben diese Hypothese — wenigstens 
ftir den Fall der pulverférmigen Leuchtstoffe — nicht bestatigen kénnen, 
sondern die Vermutung ausgesprochen, daB die Feldverstarkung ein 
Effekt mit eigenem Mechanismus ist*. In Ubereinstimmung mit Ge- 
danken von DEsTRIAU, MATTLER, CuRIE und Ivey®® haben wir aus den 
vorliegenden experimentellen Resultaten geschlossen, daB das elek- 
trische Feld in den manganaktivierten Zinksulfiden und Zinkkadmium- 
sulfiden einen Energietransport hervorruft, durch den die Zahl der mit 
langwelliger Emission verbundenen Elektronenrekombinationen erhdht, 
die Zahl anderer Rekombinationsprozesse herabgesetzt wird®. Dabei 
entnimmt der Leuchtstoff dem elektrischen Feld keine Anregungs- 
energie. 

Um zu einer Vorstellung von der Art dieses Energietransportpro- 
zesses Zu kommen, haben wir den EinfluB des elektrischen Feldes auf 
die Lumineszenz von ZnS-Leuchtstoffen mit Mangangehalten zwischen 
10-7 und 10°® Gewichtsteilen in Abhangigkeit von der Anregungswellen- 
lange untersucht. Mit dem Wechsel der Anregungswellenlange treten 
Anderungen in den Absorptionsvorgangen ein. Die Abhangigkeit der 
Feldverstarkung bzw. Feldausléschung von der Anregungswellenlange 
gestattet also direkte Riickschliisse auf den Mechanismus der durch 
elektrische Felder in den Leuchtstoffen bewirkten Energietransport- 
vorgange. 

Uber die bei unseren Untersuchungen benutzte Apparatur wurde 
bereits in einer friitheren Arbeit berichtet®. Bevor auf die damit ge- 
wonnenen experimentellen Ergebnisse eingegangen wird, soll das Modell 
der Lumineszenzvorgange in ZnS(Mn)-Phosphoren besprochen werden, 
wie es seit den grundlegenden Arbeiten von KROGER?! entwickelt wurde. 


Termschema und Elektroneniibergange in ZnS(Mn) -Leuchtstoffen 


Bekanntlich liegen bei den Leuchtstoffen vom ZnS-Typ in der ver- 
botenen Zone zwischen Valenz- und Leitungsband diskrete Energie- 
niveaus, deren raumliche Ausdehnung und Anzahl von der Art und Dichte 


3 Jarre, Pu.M.: J. Elektrochem. Soc. 106, 667 (1959). 

4 GoBREcutT, H., u. H.-E. GumiicH: J. Phys. Radium 17, 754 (1956). 

5 Destriau, G.: Z. Physik 150, 447 (1958). 

6 MaTTLER, J.: Meeting Elektrochem. Soc., Washington, Mai 1957. 

7 Curte, D.: Progress in Semiconductors, Vol. 2, p. 249. New York: John 
Wiley 1957. 

8 Ivey, H.: Intern. Tag. Festkérperphysik, Briissel, Juni 1958. 

9 Goprecnt, H., u. H.-E. Gumiicu: Z. Physik 156, 436 (1959). 

10 KROGER, F.A.: Diss. Amsterdam 1940. 
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der Stérungen des Gitters abhangt (Fremdatome, Fehlstellen, Ver- 
setzungen). So befinden sich in den ZnS(Mn)-Leuchtstoffen, die Elektro- 
photolumineszenz zeigen, unterhalb des Leitungsbandes und oberhalb 
des Valenzbandes Gruppen von Stértermen verschiedener Herkuntft, die 
die Lumineszenzemission bzw. strahlungslose Rekombinationen und 
Phosphoreszenz erméglichen (Fig. 1). 
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Fig. 1. Bandermodell des ZnS (Mn) im elektrischen Feld. L Leitungsband; V Valenzband; Ms J Manganstor- 

term (unbesetzt); Ms 2 Manganstérterm (besetzt); Ga Grundgitterakzeptor; H Haftstelle; R Randschicht- 

term; Mn Innere Niveaus im Mangan; Ma 7 Manganakzeptor (unbesetzt); Ma 2 Manganakzeptor (besetzt) 

Das Modell gibt die Lage der Niveaus in der verbotenen Zone nur ungefahr wieder, eine Franck-Condon- 
Verschiebung der Grundgitterakzeptoren ist nicht beriticksichtigt 


A. Gelbe Lumineszenz 


Die langwellige Emissionsbande der ZnS(Mn)-Leuchtstoffe wird nur 
beobachtet, wenn die Phosphore in geniigender Menge Mangan ent- 
halten; ihre Intensitat wachst mit dem Aktivatorgehalt. Sie wird des- 
halb den Ubergangen in Manganzentren zugeschrieben. Wir nehmen 
mit KROGER” an, daB durch den Einbau des Mangans in das ZnS-Gitter 
zusatzliche Terme innerhalb der verbotenen Zone unterhalb des Lei- 
tungsbandes (,,Manganstérterme Ms 1‘) entstehen, obwohl BusBE!! 
neben einigen Griinden fiir auch einige Argumente gegen die Existenz 
solcher Niveaus anfiihrt. Diese Stérniveaus (Ms 1) sind nicht unmittel- 
bar am EmissionsprozeB beteiligt!°; vielmehr wird die vom Grundgitter 
aufgenommene Anregungsenergie an Manganionen iibertragen, auf 
deren inneren Schalen (Mn) daraufhin die mit der charakteristischen 
Emission verbundenen Energieadnderungen stattfinden. 


1 BUBE, ARGH Phiyce ine van90 70 (O53)s 
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Die Anregung der Mangan-Lumineszenz kann, je nach Anregungs- 
wellenlange, durch vier unterschiedliche Absorptionsprozesse erfolgen: 


a) Ist die anregende Strahlung kurzwellig genug, um Elektronen aus 
dem Valenzband ins Leitungsband zu heben (V—L), so fallt ein Teil 
der durch die Absorption ins Leitungsband gelangten Elektronen in die 
Manganstérniveaus unterhalb des Leitungsbandes (L->Mss 1). Mit der 
Aufnahme von Elektronen andern diese Niveaus ihre energetische Lage: 
ihr Abstand zum Leitungsband wird gréBer (Ms 1->Mss 2). Die durch 
den Ubergang frei werdende Energie tritt nicht als sichtbare Lumineszenz 
in Erscheinung, sie wird in Form von Warme an das Gitter abgegeben. 
Durch die Besetzung der Manganstérterme mit Elektronen wird — nach 
einem Modell von KROGER und HOOGENSTRAATEN!2? — ein Niveau des 
Valenzbandes (Ma 2) in die verbotene Zone gehoben. Werden die Elek- 
tronen dieses Niveaus durch Absorption in das Leitungsband gebracht, 
so vergr6Bert sich der Abstand dieser Terme zum Valenzband (Ma 1). 
AnschlieBend koénnen die Elektronen auf den Manganstértermen unter- 
halb des Leitungsbandes mit den Léchern auf den Manganakzeptoren 
rekombinieren (Ms 2—Ma 1). Die dabei frei werdende Energie wird 
von benachbarten Manganatomen aufgenommen, in denen Elektronen 
auf eine héhere Anregungsstufe gehoben werden. Die eigentlichen Re- 
kombinationsprozesse, die zur Emission der charakteristischen Mangan- 
lumineszenz fiihren, spielen sich, wie schon bemerkt, dann innerhalb der 
Manganatome (Mn) ab, ohne daB die rekombinierenden Elektronen vor- 
her ihr Mutteratom verlassen haben. 

b) Uberschreitet die Anregungswellenlange die Kante der Grund- 
gitterabsorption, so kénnen Elektronen aus Grundgitterakzeptortermen 
oberhalb des Valenzbandes ins Leitungsband gehoben werden (Ga—L). 
Einige dieser Elektronen werden von Manganzentren eingefangen, ein 
Teil der durch den AbsorptionsprozeB gebildeten Defektelektronen 
wandert von den Grundgitterakzeptoren zu den Manganzentren. Der 
Emissionsvorgang setzt sich dann, wie unter a) beschrieben, fort. 

c) Ein verkiirzter Lumineszenzproze8 tritt auf, wenn die Anregungs- 
wellenlange weiter wachst. Dann werden Elektronen aus dem Valenz- 
band direkt zu den Manganstértermen gehoben, die in der verbotenen 
Zone unterhalb des Leitungsbandes liegen (VMs 1). Der Fortgang 
des Emissionsprozesses geht wie unter a) beschrieben vor sich. 

d) Ist die Anregungswellenlange noch gréBer, so kann die anregende 
Energie direkt von den Manganatomen absorbiert werden, ohne dal 
Grundgitterterme dabei eine Rolle spielen (Mm). Diese Art der Absorp- 
tion wird besonders deutlich an Leuchtstoffen mit héheren Mangan- 
konzentrationen beobachtet. 


2 HOOGENSTRAATEN, W.: Philips Res. Repts. 13, 515 (1958). 
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B. Blaue Lumineszenz 


Die blaue Lumineszenz tritt auch dann auf, wenn Zinksulfid nicht | 
willkiirlich aktiviert ist. Sie wird deshalb Gitterfehlstellen zugeordnet, | 


durch die Akzeptoren oberhalb des Valenzbandes geschaffen werden. | 


Die Natur der Akzeptoren, in denen mit blauer Emission verbundene | 


Ubergiinge stattfinden, ist noch nicht vollstandig geklart. Wéahrend — 


RIEHL die blauen Emissionszentren tiberschiissigem Zink zuschreibt'’, 
glaubt KrécEer™, daB fehlende Zinkatome fiir die Zentrenbildung ver- 
antwortlich sind. Die Krégersche Vorstellung wird neuerdings auch durch 
Untersuchungen von SCHWAGER und FISCHER, PRENER und WEIL unter- 


stiitzt!®.16, Da die Diskussion um diese Frage noch nicht abgeschlossen _ 


zu sein scheint, sollen hier die fiir die blaue Emission verantwortlichen 


Zentren mit dem neutralen Ausdruck Grundgitterzentren bezeichnet | 


werden. 

Fiir die Anregung der blauen Emissionsbande bestehen folgende 
Méglichkeiten: 

a) Die anregende kurzwellige Strahlung kann Elektronen aus dem 
Valenz- in das Leitungsband heben (VL), wo sie in die Nahe der 
Grundgitterzentren diffundieren und mit den auf den Akzeptorniveaus 
befindlichen Defektelektronen unter Emission des blauen Lumineszenz- 
lichtes rekombinieren (L-—+Ga). Von den Akzeptorniveaus kehren die 
Elektronen in das Valenzband zuriick (Ga—V). 


b) Durch langerwellige Anregung kénnen Elektronen aus den Ak- 
zeptorniveaus in das Leitungsband gehoben werden (Ga-+L). Von dort 
aus fallen sie mit blauer Emission, wie oben beschrieben, zuriick (L—~ 
Ga—V). 


C. Strahlungslose Ubergiinge und Phosphoreszenz 


AuBer den Niveaus, iiber die die Elektronen beim Lumineszenz- 
emissionsprozeB rekombinieren, existieren in den ZnS(Mn)-Leucht- 
stoffen Terme, die die strahlungslose Rekombination der Ladungstrager 


ermoglichen bzw. in denen Elektronen lange Zeit im angeregten Zustand | 


bleiben koénnen (,,Haftstellen“). Wir unterscheiden dabei grundsatzlich 
die im Kristallinnern der Leuchtstoffe liegenden Haftstellen (H), die 


nach HOOGENSTRAATEN® hauptsdchlich durch den Einbau der Ko- | 


aktivatoren entstehen, von den Oberflachenniveaus (R), die an den 
Kristallitrandern durch Stérungen der Gitterperiodizitat und durch an 
der Oberflache angelagerte Fremdatome gebildet werden. 


18 RIEHL, N.: Physik und technische Anwendungen der Lumineszenz. Berlin: 


Springer 1941. 
“4 Krocer, F. A.: Brit. J. Appl. Phys. Suppl. 4, 58 (1955). 
15 SCHWAGER, E.A., u. A. FISCHER: Z. Physik 149, 347 (dobwe 
16 PRENER, J.S., u. D. J. WEIL: J. Elektrochem. Soc. 106, 409 (1959). 
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Gelangen Elektronen, die durch anregende Strahlung ins Leitungs- 
band kommen, in die Nahe der Gitterstérungen, so kénnen sie von 
diesen eingefangen werden (LH), (LR). Von dort aus kénnen sie 
auf zwei Wegen befreit werden: 


Der erste fiihrt ttber das Leitungsband. Die Elektronen werden mit 
Hilfe thermischer oder elektrischer Energie ins Leitungsband zuriick- 
beférdert (HL, R-+L). Von dort aus kehren sie iiber ein Rekombi- 
nationszentrum mit oder ohne Lumineszenzemission ins Valenzband zu- 
riick. Dieser Weg der Elektronenbefreiung ist um so wahrscheinlicher, je 
geringer der energetische Abstand der Niveaus vom Leitungsband, je 
héher die Temperatur und — gegebenenfalls — je hoher die elektrische 
Feldstarke ist. Er wird also bei den flachen Haftstellen im Kristall- 
innern relativ haufiger vorkommen als bei den tieferen Oberflichen- 
niveaus. 


Der zweite Weg besteht in der direkten strahlungslosen Rekombina- 
tion der in diesen Niveaus befindlichen Elektronen mit Léchern des 
Valenzbandes (W@+V, R-+V). Diese Art der Rekombination ist be- 
sonders wahrscheinlich fiir Niveaus mit gréBerem Abstand zum Leitungs- 
band; sie wird also relativ haufig fiir Elektronen auf Oberflachentermen 
vorkommen. 

Es besteht dariiber hinaus die Vermutung, da8B auch ein Teil der Re- 
kombinationen von Leitungselektronen mit leeren Akzeptoren strah- 
lungslos vor sich geht. 


Experimentelle Ergebnisse 


Aufschlu8 dariiber, in welchem MaBe die durch Grundgitter und 
Gitterst6rungen absorbierte Energie den verschiedenen Rekombina- 
tionsprozessen zugefiihrt wird, geben die Anregungsspektren, d.h. die 
Strahlungsstaérke der Emissionsbanden als Funktion der Wellenlange 
des anregenden Lichtes. Als Anregungslicht wurde bei unseren Unter- 
suchungen die Strahlung einer Xenonhochdrucklampe benutzt, die mit 
Hilfe eines Doppelmonochromators spektral zerlegt und jeweils auf 
konstante Energie abgeglichen wurde. Als Ergebnis dieser Messungen 
sind im unteren Teil der Fig. 2a—d die Anregungsspektren der Leucht- 
stoffe mit Aktivatorgehalten von 10-7, 10-3, 1074, 10°° Gewichtsteilen 
Mn wiedergegeben. 

Bei den schwachaktivierten Leuchtstoffen tritt neben der dem Man- 
gan zugeschriebenen langwelligen Emissionsbande (,,Manganbande"’) 
die Elektronen-Ubergangen iiber Grundgitter-Stérungen entsprechende 
blaue Emissionsbande (,,Grundgitterbande“) besonders intensiv auf. 
Mit wachsendem Aktivatorgehalt verschwindet die Grundgitter-Bande 
immer mehr, wihrend die Intensitat der Manganbande zunimmt. 
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Fig.2a—d. Abhangigkeit der Strahlungsstarke Z, der Grundgitteremission und der Manganemission sowie 
der entsprechenden Feldfaktoren g = I/Iy von der Anregungswellenlange bei konstanter Anregungsenergie. 
a, links oben: ZnS (10-* Mn), Manganbande. b, rechts oben: ZnS (10- Mn), Manganbande. c, links unten: 
ZnS (10~* Mn), Manganbande und Grundgitterbande. d, rechts unten: ZnS (10-5 Mn), Manganbande und ia 

Grundgitterbande H | 


Wie die Anregungsspektren der Mangan- und der Grundgitterbande i | 
zeigen, liegt die maximale Anregung beider Banden bei unterschiedlichen ff 
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Wellenlangen. Wahrend die Grundgitterbande dann am starksten er- 
regt wird, wenn der Leuchtstoff mit einer Wellenlange bestrahlt wird, 
die etwa der Absorptionskante (340 my) entspricht, erfolgt die maxi- 
male Anregung der Mangan-Emission erst bei einer Wellenlange von 
etwa 355 bis 360 mu. Die blaue Grundgitterbande ist also demnach am 
starksten, wenn Elektronen aus dem Valenzband oder aus den sehr 
dicht dariiber liegenden Termen ins Leitungsband gehoben werden. Die 
Manganemission dagegen tritt dann am starksten auf, wenn die Anre- 
gungsenergie zu gering ist, um den Ubergang von Valenzelektronen ins 
Leitungsband zu erméglichen. Nach dem oben beschriebenen Modell 
heiBt das, daB die Energie, die zum Anregungsmaximum der Mangan- 
bande bei etwa 360 my gehért, dem Ubergang von Valenzelektronen in 
Mangan-Stoérterme unterhalb des Leitungsbandes entspricht (V+ Mss 1). 

Die direkte Absorption der Anregungsenergie in den Manganionen 
wird deutlich an stark aktivierten Leuchtstoffen (10-2 Gewichtsteile 
Mangan) beobachtet. Die an diesen Substanzen unterhalb der Absorp- 
tionskante des Grundgitters auftretenden Erregungsmaxima werden den 
Ubergangen in den Aktivatoratomen selbst zugeschrieben?®. 

Die Anregungsspektren grenzen also die drei Anregungsgebiete fiir 
unsere Leuchtstoffe ab, in denen die genannten Absorptionsprozesse 
uberwiegen: 41. Grundgitterabsorption (VL) unterhalb 340 my; 
2. Stérstellenabsorption (Ga+L, V+Ms 1, Ma2-+L) zwischen 340 
und 370 my; 3. Direktabsorption der Mangan-Ionen (M2) bei 395, 430, 
475 mu. 

Die Bestimmung der Feldwirkung in den verschiedenen Absorptions- 
bereichen erlaubt damit Schliisse tiber die Elektronenprozesse, die 
bevorzugt der Einwirkung elektrischer Felder unterliegen bzw. welcher 
Art diese Einwirkung ist. Als Einheit fiir die GroBe der Feldeinwirkung 
benutzen wir den Feldfaktor g, definiert als das Verhaltnis der Strah- 
lungsstarke der Leuchtstoffe im Feld J geteilt durch die Strahlungs- 
starke ohne Feld /,. Er gibt uns ein MaB fiir die Zahl der Elektronen- 
rekombinationen tiber eine bestimmte Zentrenart, die durch das elek- 
trische Feld zusatzlich hervorgerufen oder verhindert werden. 

Nach unseren Beobachtungen wird die Lumineszenz stark aktivier- 
ter Leuchtstoffe unter ultravioletter Anregung durch das elektrische 
Feld nicht verstarkt (Fig. 2a). Es wird aber dann eine geringfiigige Aus- 
léschung der Manganemission beobachtet, wenn die Anregung in der 
Bande erfolgt, die dem Elektroneniibergang aus dem Valenzband in die 
unter dem Leitungsband gelegenen Stérterme (VMs 1) oder dem 
Ubergang Valenzband—Leitungsband entspricht (VL). Erfolgt die 
Anregung dagegen in den Gebieten der langwelligen Absorptions- 
maxima (395, 430, 475 my), so wird weder eine Feldverstarkung noch 
eine Feldauslischung beobachtet (g=1). Wir schlieBen daraus, daf die 
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Elektroneniibergange innerhalb der Manganatome durch das Feld nicht 
beeinfluBt werden. Wir nehmen vielmehr an, daB es die Ubergainge im 
Grundgitter sind, bei denen also Valenz- oder Leitungsband direkt be- 
teiligt sind, die durch das elektrische Feld gesteuert werden. 

Die Zinksulfide mit geringerem Mangangehalt (10%, 10%, 10°°), bei 
denen unter Anregung mit ultraviolettem Licht eine kleine Feldverstar- 
kung der gelben Emission erzielt werden kann, zeigen einen fiir diese 
Emission charakteristischen Verlauf des Feldfaktors in Abhangigkeit 
von der Anregungswellenlange. Erfolgt die Anregung im Gebiet der 
Grundgitterabsorption (A, <340 my), so rekombinieren die Elektronen 
bevorzugt mit blauer Emission tiber die Grundgitterzentren. Der Feld- 
faktor g der gelben Bande liegt in diesem Anregungsgebiet etwas tiber 1 
und ist konstant oder steigt leicht an bei Annaherung an die Absorptions- 
kante. Wird die Absorptionskante iiberschritten, so ist, wie das Er- 
regungsspektrum zeigt, auch ohne Feld die gelbe vor der blauen Emission 
bevorzugt: Die absorbierte Energie wird tiberwiegend als gelbe Emission 
ausgestrahlt. In diesem Gebiet sinkt der Feldfaktor der gelben Emission 
schnell ab mit zunehmender Wellenlange, die Feldverstarkung geht in 
eine Feldausléschung tiber. Bei 380 my durchlauft der Feldfaktor ein 
Minimum, um dann wieder anzusteigen, ohne allerdings den Wert ¢g =1 
zu iberschreiten. 

Der Feldfaktor der blauen Grundgitterbande dagegen ist bereits im 
Gebiet der Grundgitterabsorption kleiner als 1, er durchlauft ein Maxi- 
mum oder bleibt konstant, wenn die Absorptionskante iiberschritten 
wird und strebt etwa gegen 400 mu. dem Werte g =1 zu. Die blaue Bande 
wird also ausgeléscht, gleichgiiltig, ob die Anregung im Gebiet der 
Grundgitterabsorption oder im langwelligen Auslaufer erfolgt. 

Wir sehen diese Feldfaktorkurven als Hinweis darauf an, daB die 
Feldverstarkung dort wirksam werden kann, wo die Rekombinationen 
der angeregten Elektronen ohne Feld iiber andere Zentren erfolgen 
wiirden, z.B. iiber Grundgitterzentren unter Emission blauen Lumines- 
zenzlichtes. Das elektrische Feld muB also dabei entweder die Rekombi- 
nationen tiber die Manganterme der verbotenen Zone in irgendeiner Form 
begiinstigen oder aber die Grundgitterrekombinationen behindern. 

Bei den Kurven der Fig. 2 wurde die Starke des anregenden ultra- 
violetten Lichtes jeweils so abgeglichen, daB der Leuchtstoff unabhangig 
von der Wellenlange mit gleicher Energie bestrahlt wurde. Diese Unter- 
suchungen lassen die Méglichkeit offen, daB sich mit der Anderung der 
Anregungswellenlange, besonders bei Uberschreitung der Absorptions- 
kante, der Gesamtwert der im Leuchtstoff absorbierten Energie andert. 
Unterschiede in der Energieabsorption kénnten grundsatzlich Einflu8 
auf den Gang der Feldfaktorkurven haben. Um dies zu kontrollieren, 
wurden die Leuchtstoffe mit variabler Wellenlange des ultravioletten 
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Lichtes zu jeweils gleicher Lumineszenzstrahlungsstirke der betreffenden 
Bande J, (ohne Feld) erregt und der Feldfaktor g=I1/I, gemessen. Als 
Beispiel sind die Ergebnisse der Messungen an der Manganbande des 
Leuchtstoffes ZnS (10-3 Mn) wiedergegeben (Fig. 3a, b). Ein Vergleich 
der Kurven 2b und 3a, b zeigt, daB der Gang des Feldfaktors g in Ab- 
hangigkeit von den Anregungswellenlangen derselbe ist, unabhangig 
davon, ob mit konstanter Anregungsenergie oder bis zu konstanter 
Lumineszenzstrahlungsstarke I, erregt wird. Allerdings sind die Feld- 
faktorkurven, die man bei konstanter Lumineszenzstrahlungsstarke J, 
erhalt, etwas abgeflacht. 
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Fig. 3a u. b. Abhangigkeit des Feldfaktors g=J/I, von der Anregungswellenlange A, bei konstanter Lu- 
mineszenzstrahlungsstarke J, (ohne Feld), Leuchtstoff: ZnS (10-* Mn); Parameter: Strahlungsstirke der 
Lumineszenz J, (ohne Feld) in willkiirlichen Einheiten. a Feldfrequenz 50 Hz. b Feldfrequenz 50 kHz 


In Fig.3a und b ist als Kurvenparameter die Lumineszenzstrah- 
lungsstarke variiert. Wie aus diesen Figuren deutlich wird, verschieben 
sich die Feldfaktorkurven mit wachsender Anregungsstarke zu gréBeren 
Werten, wenn die Starke der Anregung erhéht wird. Die Ausléschung 
(¢g<1) geht dabei im kurzwelligen Anregungsbereich in eine Feldver- 
starkung tiber (g >1). Fir jede Wellenlange ist fiir den Ubergang 
(¢=1) eine bestimmte Starke der Anregung notwendig, die ihrerseits 
eine Funktion der Feldfrequenz ist. Diese Starke der Anregung, die wir 
, Ubergangsstrahlungsstarke J,‘ nennen, ist in Fig. 4 fiir Leuchtstoffe 
mit mittlerem Aktivatorgehalt aufgetragen. Daraus wird deutlich, daB 
im Gebiet der Grundgitterabsorption eine relativ geringe Anregungs- 
energie notwendig ist, um den Wert g=1 zu erreichen. Der Wert I), 
ist in diesem Bereich auch von der Wellenlange nur wenig abhangig. 
Wird aber eine Grenze bei etwa 350 my, iiberschritten, so wachst die 
Ubergangsstrahlungsstarke J), innerhalb von 10 my um eine GrdBen- 
ordnung an. Damit ist die Anregungsgrenzwellenlange bestimmt, bei 


deren Uberschreitung unter konstanter Lumineszenzstrahlungsstarke J) 
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(ohne Feld) die Verstarkung in eine Ausléschung tibergeht. Bemerkens- 
werterweise ist diese Grenze nicht identisch mit der Absorptionskante 
des Grundgitters. Sie liegt vielmehr in deren langwelligem Auslaufer. 
Die Feldverstarkung ist also auch dann moglich, wenn bei der Anregung 
der Elektronenitbergang von oder zu einem Niveau der verbotenen 
Zone geschieht, wahrend der andere Partner — Loch oder Elektron — 
sich frei beweglich im Leitungs- oder Valenzband befindet. 
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Fig. 4. a u. b Abhangigkeit der Ubergangsstrahlungsstarke I), (Starke der Lumineszenz ohne Feld Jo, bei 

der die Ausléschung in eine Verstarkung tibergeht) von der Anregungswellenlange 7, fiir die Manganbande 

der Leuchtstoffe ZnS (10~* Mn) in Fig. 4a und ZnS (10-4 Mn) in Fig. 4b. Die Fig. 4c zeigt die Abhangigkeit 
des Feldfaktors q von der Starke der Anregung (als Beispiel fiir die Bestimmung von J),) 


Damit lassen sich die durch das Feld hervorgerufenen Energietrans- 
portprozesse, die zur Verstarkung bzw. Ausléschung der Lumineszenz 
fiihren, im Rahmen des im vorigen Abschnitt diskutierten Lumineszenz- 
mechanismus deuten. 


Zum Mechanismus der Elektrophotolumineszenz 


Die Anderung der Lumineszenzstrahlungsstarke einer bestimmten 
Bande ist proportional der Anderung der Zahl der Elektronenrekombina- 
tionen pro Zeiteinheit in den betreffenden Leuchtzentren. Die Verstar- 
kung der Lumineszenz durch elektrische Wechselfelder ist also gleich- 
bedeutend mit einer Erhéhung, die Ausléschung entspricht einer Er- 
niedrigung der Zahl der Elektroneniibergange pro Zeit- und Volumen- 
einheit in den zu den Emissionsbanden gehérenden Leuchtzentren. 


Die Strahlungsstarke der gelben Emission, deren Verstarkung durch 


das elektrische Feld beobachtet wird, ist nach dem in den vorhergehen- 
den Abschnitten beschriebenen Modell proportional: 
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1. der Zahl der Defektelektronen im Valenzband pro Volumeneinheit 
und damit proportional der rekombinationsbereiten Manganstérungen 
des Valenzbandes (Ma 2) 

2. der Zahl, der mit Elektronen besetzten Manganstérniveaus des 
Leitungsbandes in der verbotenen Zone (Ms 2), die ihrerseits mit der 
Zahl der Leitungselektronen wachst, 


? 


3. einer Rekombinationskonstanten, die von der Zahl der besetzten 
Manganstérniveaus und von der Zahl der Licher unabhangig ist. 

Dabei ist angenommen, da8 der Ubergang der Elektronen von den 
Manganstértermen in die Mangan-Akzeptoren der fiir die gelbe Emission 
geschwindigkeitsbestimmende Schritt ist. 

Grundsatzlich kann die Feldverstérkung der gelben Lumineszenz 
folgende Ursachen haben: 

a) die Gesamtzahl der Elektronen und Defektelektronen im ange- 
regten Zustand wird durch das elektrische Feld erhéht, oder: 

b) das elektrische Feld fiihrt den fiir die gelbe Emission verantwort- 
lichen Zentren Energie zu, die den iibrigen Bereichen des Leuchtstoffes 
entzogen werden. 

Wahrend WILLIAMS und neuerdings auch JAFFE die erste Méglich- 
keit zur Erklarung der Feldverstarkung heranziehen, sie also durch einen 
strahlungsgesteuerten Destriau-Effekt deuten wollen, glauben wir, 
wie schon friiher bemerkt, daB man durch den zweiten ProzeB, also 
durch einen Energietransport, die beobachteten Erscheinungen am besten 
erklaren kann. Dieser EnergietransportprozeB kann grundsatzlich auf 
zwei verschiedenen Wegen vor sich gehen: 1. Durch Verschiebung der 
freien Ladungstrager, 2. durch Anderung der Besetzungswahrscheinlich- 
keit der in der verbotenen Zone liegenden Terme im elektrischen Feld. 

Wird den freien Ladungstragern durch das elektrische Feld eine 
Driftgeschwindigkeit gegeben, die sich der thermischen, ungerichteten 
Bewegung iiberlagert, so werden auf diese Weise Elektronen im Leitungs- 
band und Defektelektronen im Valenzband aus dem raumlichen Bereich 
eines Rekombinationszentrums in den eines anderen gebracht. 

Diese Anderung der Konzentrationsverteilung der Ladungstrager in 
den Leuchtstoffkristalliten durch das elektrische Feld darf als sicher 
angenommen werden. Das elektrische Feld erhoht die Zahl der Ladungs- 
trager in den Randgebieten der Kristallite und vermindert ebenso im 
zeitlichen Mittel die Elektronen- und Lécherkonzentration im Kristall- 
innern. Auf diese Wirkung des elektrischen Feldes auf die Lumineszenz 
hat bereits IvEy® hingewiesen. 

Ware nun in den Randschichten die Zahl der Manganzentren im Ver- 
haltnis zu den sonstigen Rekombinationsméglichkeiten der Elektronen 
gréBer als im Kristallinnern, so miiBte das elektrische Feld die gelbe 

Me 
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Emission verstarken. Nach Marosst u.a.!? nimmt man aber gerade in| 
den Randschichten eine besonders groBe Zahl von Zentren an, in denen) 
strahlungslose Ubergange stattfinden, wahrend andererseits zur Annahme | 
einer erhdhten Mangankonzentration in den Randschichten der Leucht- 
stoffe kein AnlaB besteht. Die Lumineszenzverstarkung wird also nicht) 

durch Konzentrationserhohung der Ladungstrager in den Kristallit-, | 
randern erklart werden kénnen. Es darf vielmehr im Gegenteil angenom- | 
men werden, daB die raumliche Ladungstraégerverschiebung in den) 
Leuchtstoffen durch elektrische Felder in die Randzonen zur Feldaus- ff 
loschung fiihrt. 

Die andere, hier zu diskutierende Moglichkeit der Feldverstarkung | 
besteht in der Anderung der mittleren Besetzung des Niveaus der ver- 
botenen Zone durch das elektrische Feld. 

Bekanntlich gehen die neueren theoretischen Ansatze zur Behand- 
lung der Lumineszenz (RIEHL, SCHON, KLASENS, BROSER, BROSER- 
WARMINSKY, Rose) davon aus, daB die Besetzung der Akzeptoren und 
Donatoren abhangig ist von deren Abstand zu den Bandern, von der 
Konzentration freier Ladungen in den Bandern und von der Temperatur 
der Leuchtstoffe. So ergibt sich fiir die Zinksulfidleuchtstoffe, daB die 
iiber dem Valenzband liegenden, aus Grundgitterst6érungen herriithrenden 
Akzeptorniveaus bei Zimmertemperatur besetzt sind, solange die Phos- 
phore nicht angeregt werden. Werden sie dagegen anregend bestrahlt, 
so ist im Gleichgewichtsfall ein Teil der Akzeptoren mit Elektronen 
besetzt, ein Teil ist leer. Die Energie zum Anheben der Elektronen aus 
dem Valenzband in die Akzeptorterme wird dabei dem Warmevorrat 
der Leuchtstoffe entnommen. Die Besetzungswahrscheinlichkeit der 
Terme folgt der Fermi-Statistik, die Zahl der Ladungstrager in den 
Niveaus, die aus einem Band (entweder aus dem Valenz- oder aus dem 
Leitungsband) ausgetreten sind, befinden sich mit den Ladungstragern 
in diesem Band im thermodynamischen Gleichgewicht (BROSER, BROSER-| 
Warminsky'8). Diese Terme bilden mit ihrem Ursprungsband je ein| 
Termsystem. 


Diesen Ansatz kann man erweitern, indem man annimmt, daB sich| 
die Zahl der Ladungstrager auf den Stértermen auch dann in einem! 
statistischen Gleichgewicht mit der Zahl der Ladungstrager der benach-|ff 
barten Bander befindet, wenn diese Ladungstrager aus dem elektrischen 
Felde Energie aufnehmen. 


Fiir das oben beschriebene Modell der manganaktivierten Zinksul-' | 
fide bedeutet dies: Die Besetzungswahrscheinlichkeit der Haftstellen,| 


™ Matosst, F.: Elektrolumineszenz und Elektrophotolumineszenz. Braun- 
schweig: Vieweg 1957. 
18 BRoseER, I., u. R. BROSER-WaRMINSKy: Ann. Phys. 16, 361 (1955). 
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Oberflachenterme und Donatorterme hangt ab von der Energie, die die 
Elektronen im Leitungsband aus dem elektrischen Feld aufnehmen. Die 
Besetzungswahrscheinlichkeit der Akzeptoren ist eine Funktion der 
Energie der Defektelektronen im Valenzband unter der Wirkung des 
elektrischen Feldes. 


Haftstellen, Oberflachenniveaus und Manganstorterme werden durch 
das elektrische Feld geleert. Dadurch verringert sich die Aufenthalts- 
wahrscheinlichkeit der Elektronen in diesen Niveaus, und die Zahl der 
von ihnen aus stattfindenden Rekombinationen sinkt. Durch diesen 
ProzeB vermindert sich die Zahl der strahlungslosen Ubergange iiber 
Haftstellen und Oberflachenterme und die Zahl der mit gelber Emission 
verbundenen Rekombinationen iiber Manganstérterme. Die Haft- 
stellenleerung durch elektrische Felder ist seit den Versuchen von 
GUDDEN und Pour bekannt! und von D. Curte durch ElektronenstoB 
gedeutet?°. Curie gelangt dabei zu einer Beziehung, nach der die Zahl 
der gentigend schnellen Elektronen exponentiell mit der Feldstarke 
wachst. 

Die tiber dem Valenzband liegenden, leeren aus Gitterst6érungen 
herrtthrenden Akzeptoren werden durch das elektrische Feld mit Elek- 
tronen gefiillt. Dadurch vermindert sich im zeitlichen Mittel die Zahl 
der rekombinationsbereiten Akzeptorterme und die Zahl der strahlungs- 
losen und die der mit blauer Emission verbundenen Rekombinationensinkt. 
Martoss1?’ beriicksichtigt bereits in seiner Reaktionskinetik die Méglich- 
keit, daB Zentrenniveaus tiber dem Valenzband unter der Wirkung elek- 
trischer Felder starker mit Elektronen gefiillt sind als ohne Feld. Er 
schreibt dies allerdings einem Sekundarproze8 zu. 


Die Anderung der Besetzungswahrscheinlichkeit geht durch zwei 
Aktionen vor sich: 


4. Die im elektrischen Feld beschleunigten Elektronen entleeren 
durch StoBprozesse die Haftstellen, Manganstérniveaus und Ober- 
flachenterme. Dabei wird derselbe Mechanismus, der beim Destriau- 
Effekt zur Anregung der Leuchtstoffe fiihrt, auch ftir die Elektrophoto- 
lumineszenz wirksam. Nur das Fehlen geeigneter Sperrschichten ver- 
hindert in diesem Falle die zur Anregung des Leuchtstoffes, d.h. zum 
Anheben von Akzeptor- oder Valenzelektronen ins Leitungsband not- 
wendige Feldverteilung. 


2. Durch Tunneleffekt bzw. durch eine Art von Stérbandleitung ge- 
langen Elektronen unter der Mitwirkung elektrischer Felder direkt in 


hohere Niveaus. 


19 GuDDEN, B., u. R.W. Pout: Z. Physik 2, 192 (1920). 
20 CurIE, D.: J. Phys. Radium 14, 510 (1953). 
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Uber das Anheben von Valenzelektronen durch elektrische Felder 


in die verbotene Zone haben FRANz und BOER in jiingster Zeit Unter- | 


suchungen angestellt 7). 


Beide Feldprozesse, das Leeren von Haftstellen, Manganstértermen | | 


und Oberflachenniveaus einerseits und das Fillen von Akzeptor- 


niveaus mit Elektronen andererseits kommen im allgemeinen Falle ff 


gleichzeitig vor und konkurrieren miteinander, andern aber bei gleich- 


bleibender Anregungsstarke (ultraviolettes Licht, Rontgen- oder Ka- | 


thodenstrahlen) nicht die Gesamtzahl der Rekombinationen, die im 
Leuchtstoff pro Zeiteinheit vonstatten gehen. Wenn also die Zahl der 
durch das elektrische Feld geleerten Manganstérterme klein ist gegen- 
iiber der Zahl der durch das Feld a) aus Haftstellen und Oberflachen- 


niveaus ins Leitungsband, b) aus dem Valenzband in Akzeptorterme ge- | 


hobenen Elektronen, so mu8 das elektrische Feld die langwellige Emis- 
sionsbande verstarken. 

Im Sinne dieses Modells ist Feldverstarkung bei allen denjenigen 
Leuchtstoffen mit mehreren Arten von Rekombinationszentren zu er- 
warten, bei denen 

a) durch das elektrische Feld die Zahl der Rekombinationen pro 
Zeiteinheit iiber einen Zentrentyp (A) verringert wird (beispielsweise 
durch Befreiung von Léchern aus tiefliegenden Akzeptortermen), 

b) Zentren eines anderen Typs (D) vorhanden sind, 

1. in denen mit Strahlung verbundene Rekombinationen vorkommen, 


2. die nicht oder nur geringfiigig direkt von elektrischen Feldern be- 
einfluBt werden, (Beispielsweise dadurch, da8 die durch den Aktivator- 
einbau in der verbotenen Zone entstandenen Stérniveaus energetisch 
soweit von ihren Ursprungsbandern entfernt liegen, daB das elektrische 
Feld deren Besetzungswahrscheinlichkeit nicht oder nur geringfiigig 
andert.) 


c) die Zahl der Zentren (0), in denen strahlungslose Rekombinationen 
vorkommen (Quenchingzentren) und die — ebenso wie die Zentren 
vom Typ D — nicht direkt von elektrischen Feldern beeinflu8t werden, 
gering ist gegentiber der Zahl der Zentren vom Typ D. 


Die Erfiillung der letzteren Bedingung hangt im wesentlichen ab 
vom Verhaltnis der Zahl der Leuchtzentren der zweiten Art (D) zur 
Zahl der Oberflachenzentren (0), die fiir die strahlungslosen Rekombina- 
tionen verantwortlich sind. 


Die Annahme, daB dieser Mechanismus die Feldverstarkung richtig 
beschreibt, scheint uns bestatigt zu sein durch die Versuche von 


21 FRANZ, W.: Kolloquium el. Durchschlag, Berlin, Marz 1959. 
22 BOER, K.W.: Physikertagg., Berlin, Oktober 1959. 
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Jaszczyn*. Die Autorin konnte bei tiefen Temperaturen an manganakti- 
vierten Zinksulfiden dann eine dauernde Verstaérkung der gelben Lu- 
mineszenz nachweisen, wenn die Leuchtstoffe waihrend der Anregung 
mit ultraviolettem Licht zusatzlich mit rotem Licht bestrahlt werden. 
In diesem Fall scheint es die stimulierende ultrarote Strahlung zu sein, 
die die Elektronen aus dem Valenzband in die daritberliegenden Akzep- 
torniveaus hebt. Die Spannungs-, Frequenz- und Temperaturabhin- 
gigkeit der Feldverstarkung’*)*>, der EinfluB der Emissions- und An- 
regungswellenlange* *® und die Ergebnisse der Untersuchungen bei An- 
regung mit Kathoden- und «-Strahlen?.?7,8 lassen sich befriedigend in 
dieses Bild einordnen. Auch die jiingsten Untersuchungen von De- 
STRIAU*® tiber den EinfluB des koaktivierenden Goldes passen in das 
hier von der Feldverstarkung entwickelte Bild hinein, wenn man mit 
ARPIARIAN®® annimmt, daB durch den Einbau von Gold Stérniveaus in 
der Nahe des Valenzbandes gebildet werden. Mit den Gedanken von 
Ivey® stimmen wir insofern iiberein, als auch wir der Haftstellenentlee- 
rung einen Einflu8 zuordnen, nur glauben wir, daB im allgemeinen der 
ProzeB der Akzeptorbesetzung durch das Feld der fiir die Verstarkung 
der gelben und Ausloschung der blauen Emission wichtigere ist. Wir 
werden in Kiirze tiber weitere experimentelle Ergebnisse berichten, die 
unsere Annahmen stiitzen. 

Herrn Priv.-Doz. Dr. I. BRoserR und Herrn Dr. H. NELKowsk1 danken wir fiir 
wertvolle Diskussionen, Herrn cand. ing. K. Lacmann fiir Hilfe bei den Feld- 
faktormessungen. 


Der Deutschen Forschungsgemeinschaft danken wir herzlich fiir finanzielle 
Unterstiitzung dieser Arbeit. 
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Aus dem Il. Physikalischen Institut der Universitat Géttingen 


Die Faktoren der inneren Umwandlung 
beim ,,Br®™ (4,4 Std) 


Von 


W.-D. Scumipt-Ott, K.-W. HorrMann, I. Y. KRAUSE 
und A, FLAMMERSFELD 


Mit 4 Figuren im Text 
(Eingegangen am 14. Dezember 1959) 


The intensities of the 37 keV- and 49keV-y-rays of Br89™ have been measured with 
the aid of NaJ-scintillation spectrometers and compared with the intensity of the 
conversion electrons registered by an anthracene split crystal spectrometer. It was 
possible to separate the 49 keV-y-radiation from the intense 37 keV-line by selctive 
absorption with balanced Sm- and Gd-filters. The internal conversion coefficients 
“(49 keV) = 298 + 30 and & (37 keV) = 1,59+0,10 are in good agreement with the 
calculated values for M3- and E1-transitions. 

The half life was measured yielding a value of Ti = (4,40 + 0,05) h. 


Einleitung 


Wenn man Br mit Neutronen bestrahlt!, entstehen neben dem 
aktiven Br*? (36 Std) zwei Aktivitaten, die dem Br®° zugeordnet werden?. 
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Fig. 1. Zerfallsschema des ,,;Br°° 


Der Grundznstand des Br*° (18 min) zerfallt vorwiegend durch -Strah- 
lung’, das isomere Br®°™ (4,4 Std) geht durch eine Kaskade von zwei 
y-Quanten* in den 18 min-Grundzustand tiber (Fig. 4). 


1 AmaLpI, E., O.D’Acostino, E. FERMI, B. PontTEcorvo, F. RAsEtTTI u. 
E, SEGRE: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 149, 522 (1935). 

2 BoTHE, W., u. W. GENTNER: Z. Physik 106, 236 (1937). — SrEGr&, E., R.S. 
HALFORD u. G.T. SEABORG: Phys. Rev. 55, 324 (1939). 

3 Mims, W., u. H. HaLsan: Proc. Phys. Soc. Lond., Ser. A 64, 311 (1954). — 
Reynots, J.H.: Phys. Rev. 79, 789 (1950). 

4 VALLEY, G.E., u. R.L. McCreary: Phys. Rev. 56, 863 (1939). 
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Fiir die Energie des ersten Ubergangs, der die Lebensdauer des iso- 
meren Niveaus bestimmt, wurden am Konversionselektronenspektrum 
Werte von FE, = (48,9 +0,4) keV4 und E, = 48,1 keV* ermittelt. Aus der 
Halbwertszeit und den gemessenen Verhdltnissen der Konversions- 
koeffizienten %,/a,=3° und a«,,/%;2=1,00+0,25® konnte auf M3- 
Strahlung geschlossen werden. Der Ubergang ist so stark konvertiert, 
da8 es mit den iiblichen MeBmethoden nicht gelang, den Faktor der 
inneren Umwandlung zu bestimmen. Als untere Grenze werden fiir den 
Gesamtkonversionskoeffizienten «2507 und «= 400° angegeben. 


Der zweite 37 keV-Ubergang folgt dem ersten in einer Zeit, die 
kleiner ist als 4- 10° sec 8. Fiir die Energie der Strahlung wurden aus 
dem Konversionselektronenspektrum Werte von E,=37keV4 und 
E, =36,3 keV® gewonnen. Die genaueste Energiebestimmung mit dem 
Kristallspektrometer ergab EF, =(37,05 +0,01) keV®. Aus den bisher 
gemessenen Konversionskoeffizienten «=0,6, «~1°, «=1,3" und 
a=1,44+0,23" folgt, daB es sich bei dem Ubergang wahrscheinlich 
um E1-Strahlung handelt. 


Der Kernspin des Br8° (18 min) wurde nach der Atomstrahlmethode 
zu I =1, der des Br®°™ (4,4 Std) zu IT=5 bestimmt. 


Es war das Ziel der vorliegenden Arbeit, den Konversionskoeffizien- 
ten des hochkonvertierten 49 keV-Ubergangs zu messen. Dabei wurde 
auch der Umwandlungsfaktor des zweiten Ubergangs neu bestimmt. 


Messungen 


Zur Herstellung der Praparate wurden 75 cm? C,H;Br gereinigt4 
und 1 Std mit verlangsamten Neutronen bestrahlt, die aus der Reaktion 
Be (d, ) in einem Kaskadenbeschleuniger stammten. Das Athylbromid 
wurde 5 min mit 1 cm? doppelt destilliertem Wasser ausgeschiittelt, die 
waBrige aktive Bromlésung mit einigen Tropfen Ammoniak versetzt 


5 Tiporsky, L., P.A. MAacKLINn u. C.S. Wu: Phys. Rev. 78, 318 (1950). — 
Liporsky, L., R. GoLp u. C.S. Wu: Phys. Rev. 94, 780 (1954). 

6 MIHELICH, J. W.: Phys. Rev. 87, 646 (1952). 

? HamMILi, W.H., u. Y.A. Youne: J. Chem. Phys. 20, 888 (1952). 

8 WriGcuHT, E., u. M. DEutscH: Phys. Rev. 82, 277 (1951). 

9 Cuupp, E.L., J.W.M. DuMonp, F.J. Gorpon, R.C. Jopson u. H. Mark: 
Phys. Rev. 112, 532 (1958). 

10 BerRTHELOT, A.: Ann. phys. 19, 219 (1944). 

11 ROTHWELL, P., u. D. WEsT: Proc. Phys. Soc. Lond., Ser. A 63, 539 (1950). 

12 ScHACHBASJAN, B.A., u. L.I. Rusinow: Izv. Akad. Nauk SSSR., Ser.Fiz. 
19, 308 (1955). 

18 TipwortuH, E., H.L. Garvin u. T.M. GREEN: Bull. Amer. Phys. Soc. 4, 11 
(1959). 

14 BREITENBERGER, E.: Proc. Phys. Soc. Lond., Ser. A 69, 453 (1955). 
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und ein Tropfen davon auf der Praparatunterlage eingedunstet. 4 Std ff 
nach Bestrahlungsende war die 18 min-Aktivitat im radioaktiven Gleich- J 


gewicht mit dem 4,4 Std-Kérper. Die 36 Std-Aktivitat des Br®? wurde ff 


bei der Auswertung beriicksichtigt. 

Um die Lebensdauer des Br8°™ zu bestimmen, wurde der zeitliche 
Abfall der 37 keV-y-Linie iiber 24 Std verfolgt. Die gemessene Halb- 
wertszeit von T, =(4,40 +0,05) Std ist in guter Ubereinstimmung mit 
dem Ergebnis von KiNG und Vorct?, die T, = (4,38 +0,02) Std fanden. 


1. Faktor der inneren Umwandlung fiir den 37 keV-Ubergang 


Der Faktor der inneren Umwandlung « ist definiert als Quotient 
der Wahrscheinlichkeiten fiir die Emission eines Konversionselektrons W, 


und eines y-Quants W, 
bi 1) 
a ( 


o— 


Im vorliegenden Fall wurde er aus der Gesamtzahl der 37 keV-Ubergange 
N =N, +N, und der Zahl der unkonvertiert ausgesandten y-Quanten N, 
eines Praparats bestimmt: 

NS NG 


eee ee (2) 


Zur Messung der Gesamtzahl der Uberginge N wurde die Tatsache 
benutzt, daB jedem 37 keV-Ubergang ein 49 keV-Ubergang vorangeht, 
bei dem mit etwa 99,7% Wahrscheinlichkeit Konversionselektronen aus- 
gesandt werden. Bringt man ein Br®’™-Praparat zwischen die beiden 
Halften eines Anthrazen-Spaltkristalls!®, so wird darin bei praktisch 
jedem Zerfall ein 49 keV-Konversionselektron registriert, und zwar bei 
einer Energie von 49 keV vermindert um die Ablosearbeit der K-, L- oder 
M-Schale. Wenn auBer beim 49 keV-Ubergang auch beim 37 keV- 
Ubergang ein Konversionselektron ausgesandt wird, werden beide Elek- 
tronen gleichzeitig nachgewiesen, und es entsteht eine Summenlinie 
bei 86 keV vermindert um die entsprechenden Ablésearbeiten. Ein so 
mit einem Einkanaldiskriminator gemessenes Konversionselektronen- 
spektrum zeigt Fig. 2. Die Gesamtflache der nicht voneinander getrenn- 
ten Linien ist ein Ma8 fiir die Gesamtzahl N der 37 keV-Uber- 
gange. 

Die gleiche GréBe N konnte unabhangig davon aus der Zahl der 
nachfolgenden £-- und 6*t-Uberginge des Br8° (18 min) im radioaktiven 
Gleichgewicht bestimmt werden. Die Intensitaét des kontinuierlichen 

15 Kine, A.M., u. A.E. Voter: Phys. Rev. 105, 1310 (1957). 

16 HOFFMANN, K.-W.: Z. Physik 148, 298 (1957). 
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B-Spektrums wurde im Anthrazen-Spaltkristall gemessen. Die Uber- 
einstimmung der Messungen am Konversionselektronenspektrum und 
am #-Spektrum innerhalb der Fehlergrenzen von 2% war eine Gewihr 
dafiir, daB die Intensitatsbestimmung korrekt ist. 

Um die Zahl der unkonvertiert ausgesandten y-Quanten N, zu 
messen, wurde der Anthrazenkristall, der das Praparat enthielt, in die 
Bohrung eines Na J-Loch- 
kristalls gebracht. Bei | F 
bekannter Nachweiswahr- ip ex 
scheinlichkeit konnte aus ANN | \ 

rac | 
der Intensitat der gemes- 2000 pa 
senen 37 keV-Linie direkt eG \ 
auf die Zahl der ausgesand- | | 
ro} ——| 


2500 i = = 


| 


ten Quanten  geschlossen 
werden. Die Energie dieser 
y-Quanten hegt dicht ober- 
halb der K-Kante des Jods 
(33,160 keV). Um sicherzu- 
stellen, daB nicht zufallig 
eine feuchte, nichtfluo- 
reszierende Oberflachen- 
schicht des NaJ-Kristalls 
die Quanten teilweise ab- 
sorbiert, wurden mehrere 
Kristalleverschiedener Her- 
steller verwendet. Nach- 0 50 700 750 keV 
ae ie Energie der Elektronen 
weisinstrument fiir alle Mes- 


Teilchen pro Lnergemnvervall 


5 : Fig. 2. Konversionselektronenspektrum des Broom, gemessen 
sungen War ell Einkanal- mit einem 1 cm*® Anthrazen-Spaltkristall. Das Spektrum 
diskriminator. enthalt zwei Liniengruppen bei E <49 keV (Nachweis einer 

: 49 keV-Konversion bei der Energie des Ubergangs minus Ab- 
Bei der Messung der lésearbeit des Elektrons aus der K-, L- oder M-Schale des Br) 


ead 7 und bei E<86 keV (gleichzeitiger Nachweis zweier Konver- 
37 keV-Linie muBte ein sionselektronen vom 49 keV- und vom 37 keV-Ubergang bei 


Untergrund berticksichtigt der Summenenergie minus zwei Abldésearbeiten) 
werden, der zum groBten ; 

Teil Compton-Kontinuum der 620 keV- und der Positronen-Ver- 
nichtungsstrahlung des 18 min-Br®® ist. Er ist besonders niedrig 
bei Messungen mit diinnen NaJ-Kristallen, da dann die Ansprech- 
wahrscheinlichkeit fiir Strahlung hoher Energie sehr klein ist. AuBer 
den im Handel erhaltlichen NaJ-Kristallen wurde deshalb ein 
Lochkristall mit 2 mm dicken Wanden hergestellt (Nr. 3 der Ta- 
belle). Wenn man diesen Kristall in der tiblichen Weise mit einem dicht 
anliegenden Reflektor umgibt, erhalt man eine Halbwertsbreite von 65 % 
fiir die 37 keV-Linie und eine nur unvollkommene Trennung der Linic 
von der Br-K-Strahlung bei 12 keV. Ein erheblich besseres Auflésungs- 
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vermégen konnte mit der in Fig. 3 skizzierten Anordnung erreicht wer- 
den, bei der sich der Na J-Kristall in optischem Kontakt mit einem kegel- 
formigen Plexiglaslichtleiter befindet. Die 37 keV-Linie hatte damit eine 
Halbwertsbreite von 40% und konnte gut von dem geringen Untergrund 
getrennt werden. 

Die Ansprechwahrscheinlichkeit der Apparatur fiir 37 keV-y-Strah- 
lung A (37 keV), die das Ansprechvermégen des Na J-Kristalls und die 
Absorption im Anthrazen und Al beriicksichtigt, war der Messung nicht 
direkt zuganglich. Gemessen wurde die Ansprechwahrscheinlichkeit fur 
32 keV-Ba-K-Strahlung A (32 keV) in der beim Br®® verwendeten Ver- 
suchsanordnung. Das gesuchte Ansprechvermégen A (37 keV) unter- 
scheidet sich von dem gemessenen A (32 keV) nur wenig und konnte mit 
Hilfe einer berechneten Korrektion daraus ermittelt werden. 


7cm 
Fig. 3. Montage eines dtinnwandigen Na J-Lochkristalls. Der kegelf6rmige Plexiglaslichtleiter steht durch 
Silikonél in optischem Kontakt mit dem Kristall und verbessert die Lichtsammlung 


Zur Messung der Ansprechwahrscheinlichkeit A (32 keV) fiir Ba-K- 
Strahlung diente ein Cs®’-Praparat in einem Anthrazen-Spaltkristall, 
der dem bei den Br-Versuchen verwendeten glich. Im Spaltkristall 
wurde die Zahl der Konversionselektronen des 662 keV-Ubergangs be- 
stimmt, im Na J-Lochkristall die Zahl der registrierten Ba-K-Quanten. 
Aus dem Verhdltnis «x/axg4744=4,6 40,1!’ beim Bal®? und der Fluo- 
reszenzausbeute wz =0,87)8 fiir Ba folgt, daB bei (71,5 +0,5)% aller 
Konversionsprozesse K-Strahlung ermittiert wird. Damit und mit dem 
gemessenen Verhaltnis der Zahl der Ba-K-Quanten zur Zahl der Kon- 
versionselektronen 148t sich die Ansprechwahrscheinlichkeit A (32 keV) 
der jeweiligen Versuchsanordnung fiir Ba-K-Strahlung ermitteln. Die 
gemessenen Werte sind nicht 100% wegen der Absorption der y-Quanten 
im Anthrazen und Al und stimmen mit den aus den bekannten Absorp- 
tionskoeffizienten fiir Anthrazen, Al und NaJ berechneten gut iiberein. 

Um zur hier interessierenden Ansprechwahrscheinlichkeit A (37keV) 
fir 37 keV-Br-y-Strahlung zu gelangen, wurde an den gemessenen 
Werten A(32 keV) fiir jeden Kristall eine berechnete Korrektion 

17 GRAVES, G.A., L.M. LANGER u. R.D. MorFrat: Phys. Rev. 88, 344 (1952). — 


MAERKER, R.E., u. R.D. Brrkuorr: Phys. Rev. 89, 1159 (1953). 


18 BERGSTROM, I.: In K. SteGBAHN, Beta- and Gamma-Ray-Spectroscopy. 
Amsterdam 1955. 
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angebracht. Dabei muBte unter anderem beriicksichtigt werden, daB die 
Energien der intensivsten Linien der Ba-K-Strahlung unterhalb der 
Jod-A-Kante liegen und daher im Gegensatz zur 37 keV-Strahlung des 
Broms keinen Beitrag zum Escape-Peak liefern. Die GréBe des Escape- 
Peaks im Lochkristall wurde besonders gemessen. Er ist bei den Kri- 
stallen 1 und 2 (Tabelle) etwa 2,5mal kleiner als bei senkrechtem Einfall 
von Strahlung auf eine ebene Na J-Flache. 

AuBer mit drei Lochkristallen wurden Messungen mit einem planen 
2mm dicken Na J-Kristall (3,8 cm @) durchgefiihrt. Die Quanten fielen 
dabei auf eine Na J-Kristallspaltflache, die nur mit einer 25 » Al-Folie 
bedeckt war. Das Praparat im Anthrazen-Kristall befand sich in einem 
festen Abstand von 2cm von der Na J-Kristalloberflache. Fiir diesen 
Abstand wurde wie bei den Lochkristallen die Ansprechwahrscheinlich- 
keit mit der Bal’’-K-Strahlung bestimmt. 

Die Tabelle gibt eine Ubersicht iiber die gewonnenen Ergebnisse: 


Tabelle. Nachweiswahrscheinlichkeiten von Ba-K-Strahlung A (32 keV) und von 
37 keV-y-Strahlung A(37keV) bei Verwendung verschiedener Na]-Kristalle und damit 
bestimmte Konversionskoeffizienten «a(387keV) fiiy den 37 keV-Ubergang des By8°™ 


Nachweiswahrschein- 
lichkeit 


Beschreibung des Kristalls Hersteller a (37 keV) 


A (32 keV) 


A (37 keV) 


1 Lochkristall 


Sil Cuan Se el sciom, ser), Harshaw | 80% 81% 1,69 
Bohrung: 3,8 cm tief, 
1,9cm @ mit 0,8 mm Al ausgekleidet } 

2 Wie 1 National | 79% 80% SS 
Radiac | 

3 Dunnwandiger Lochkristall Verfasser | 80% | 85% 1,58 


2 7iCiniex, 2.4 Coy Oi, 
Bohrung: 2,5 cm tief, 
1,6cm @ mit 0,2 mm Al ausgekleidet 


4 Planer Kristall Harshaw 7,7% 6,7 % Apes) 
A saminel S< Sy ceinal Yay, 


Spaltflache mit 25 y Al-Fenster 


Als Mittelwert erhalt man fiir den Gesamtkonversionskoeffizienten 
des 37 keV-Ubergangs beim Br®’™ 


«(37keV) = 1,59 + 0,10. 


2. Faktor der inneren Umwandlung fiir den 49 keV-Ubergang 
Bei bekanntem Konversionskoeffizienten des 37 keV-Ubergangs ge- 
niigt es, das Intensitatsverhaltnis der 37 keV- und der 49 keV-y-Strah- 
lung zu messen, um den Umwandlungsfaktor des isomeren Ubergangs zu 
bestimmen. 
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Die Messung wurde mit dem in!®.2° beschriebenen Filterdifferenz- 
verfahren durchgefiihrt. Die y-Strahlung eines Praparats, das auf einer 
20 p. dicken Hostaphanfolie eingetrocknet war, wurde mit emem schei- 
benférmigen Na J-Kristall von 2 mm Dicke und 3,8 cm @ nachgewiesen. 
Fig. 4 zeigt ein mit einem Einkanaldiskriminator aufgenommenes Spek- 
trum. Die 37 keV-Linie ist so intensiv, da8 sie trotz ihrer geringen Halb- 
wertsbreite von 22% die schwache 49 keV-Linie vollig itberdeckt. Mit 


6000 


8 
Ss 


S 
S 


Teilchenzah! pro Energieintervall 


S 
iS) 


0 20 40 50 50 keV 
Energie der y-Quanten 


Fig. 4. y-Spektrum des Besceas gemessen mit einem 2 mm dicken Na J-Kristall (3,8cm @). Bei 86 keV wurde 
keine Linie gefunden 


dem Filterdifferenzverfahren gelang es, die beiden Linien voneinander 
zu trennen. Die Versuchsanordnung ist in 2° beschrieben, der Abstand 
zwischen Praparat und Kristall betrug hier 10 cm. 

Zunachst wurde festgestellt, daB die Energie der 49 keV-Linie zwi- 
schen den A-Kanten der Elemente Eu (48,51 keV) und Gd (50,23 keV) 
liegt. Als Material fiir die Differenzfilter wurden Sm (46,85 keV) und Gd 
gewahlt. Die Dicke der Filter wurde so abgeglichen, daB sie fiir die 
Ba-A-Strahlung eines Cs!8’-Praparats gleich durchlassig waren. Eine 
Kontrollmessung an der linken Linienflanke der 37 keV-Linie (Fig. 4) 
zeigte, daB dies auch fiir 37 keV-Strahlung zutraf. Der Kanal des Ein- 
kanaldiskriminators wurde mit Hilfe der 46,5 keV-Eichlinie eines RaD- 
Praparates so eingestellt, daB er 90% der 49 keV-Linie und einen 


LIAROSS; bac: |) ODt, SOG AIBC G43 (1028) 
20 KRAUSE, I. Y.: Z. Physik 151, 210 (1958). 
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moglichst kleinen Teil der 37 keV-Linie erfaBte. Aus der Differenz der Zahl- 
raten mit dem Sm- und dem Gd-Filter konnte bei bekannter Filter- 
durchlassigkeit fiir 49 keV die Intensitat der gesuchten Linie bestimmt 
werden. Die Durchlassigkeiten wurden mit Er-K,-Strahlung, die einem 
Gemisch von ErF; und S* entstammte und mit einem zweiten Filterpaar 
ausgeblendet wurde, gemessen. 

In der gleichen Weise wurde die Intensitat der 37 keV-Linie mit 
einem Ba-Cs-Filterpaar bestimmt. 


Fiir das Intensitatsverhaltnis der beiden y-Linien ergab sich damit 


- = 0,087 = 0,006. 


Der Wert enthalt Korrektionen fiir die Durchlassigkeiten der Differenz- 
filter und eines 0,6 cm dicken Plexiglasfilters, das die B-Strahlen ab- 
sorbierte. AuBerdem wurde ein geringer Anteil von Bremsstrahlung ab- 
gezogen, der durch die f-Strahlen im Praparat und Plexiglasfilter ent- 
steht und im Energieintervall zwischen 46,85 und 50,23 keV mitgemessen 
wurde. Die Intensitat dieses Anteils ergab ein besonderer Versuch. 

Mit dem auf S. 247 angegebenen Wert von «(37 keV) =1,59 £0,10 
erhalt man daraus den Gesamtkonversionskoeffizienten des 49 keV- 
Ubergangs beim Br®°™ 


“(49 keV) = 298 ale 30. 


Vergleich mit berechneten Werten 


Die gemessenen Faktoren kénnen mit den von Rose?! berechneten 
verglichen werden. Fiir E1-Strahlung der Energie 37,05 keV erhalt man 
durch Interpolation zwischen den tabellierten Werten als Summe der 
k-, L- und M-Konversionskoeffizienten 


Gils /05 keV) 1,51. 


(Bei der Berechnung dieses Werts wurde der M@-Konversionskoeffizient 
bereits mit einem experimentell bestimmten Korrektionsfaktor” 0,6 fiir 
die Abschirmung der Hiille multipliziert.) 


Der gemessene Wert 


exp (37 keV) = 1,59 + 0,10 


stimmt mit dem berechneten gut tiberein. Der fiir M1-Strahlung be- 
rechnete Faktor liegt mit 8, =1,96 auBerhalb der MeBfehlergrenzen. 


21 Rosg, M.E.: Internal Conversion Coefficients, Amsterdam 1958. 
22 CRESSMANN, P.J., u. R.G. WiLkINson: In H. Liexin, Proceedings of the 
Rehovoth Conference on Nuclear Structure, S. 294, Amsterdam 1958. 
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Fiir M3-Strahlung der Energie (48,9-+0,4) keV wurde unter den 
genannten Voraussetzungen der totale Konversionskoeffizient B, zu 


Bs (48,9 keV +0,4 keV) = 304 + 16 


berechnet. 


Auch hier ist die Ubereinstimmung mit dem gemessenen Wert 


“exp (49 keV) = 298 Fis 30 


| 
befriedigend. Daraus geht hervor, daB Gliedern hdherer Ordnung, die | 
nach Krutow u. Mitarb.?3 bei der Berechnung von Konversionskoeffi- 
zienten fiir hohe Multipolordnungen und kleine Energien nicht vernach- 
lassigbar sein sollen, hier noch kein bedeutender Einflu8 zukommt. Der 
fiir E3-Strahlung berechnete Konversionskoeffizient liegt bei a; = 220 | 
auBerhalb der Grenzen der MeBgenauigkeit. 


| 
Das Bundesatomministerium und das Niedersdchsische Kultusministerium 
stellten fiir die Arbeit Mittel zur Verfiigung. 


23 Krutow, V.A., u. K.L. Mutrer: Izv. Akad. Nauk SSSR., Ser. Fiz. 22, 174 
(1958). 
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Aus dem Institut fiir Technische Physik der Technischen Hochschule Darmstadt 


Weitere Analyse der Spektren des dreiwertigen 
Samariums in Einkristallen verschiedener 
Symmetrie 
Von 
A. FRIEDERICH, K. H. HELLWEGE und H,. LAMMERMANN 
Mit 5 Figuren im Text 


(Eingegangen am 10. Dezember 1959) 


Die Untersuchung der Absorptionsspektren und Zeeman-Effekte von Salzen des 
dreiwertigen Samariums bei tiefen Temperaturen wird fortgesetzt. Dabei werden 
noch fehlende Kristallfeldkomponenten des Grundterms bestimmt und aus ihnen 
die magnetischen spezifischen Warmen der Salze berechnet. Ferner werden zwei 
Liniengruppen im sichtbaren Spektralbereich analysiert. 


1. Einleitung 


Die Absorptionsspektren der wasserhaltigen Einkristalle von Sama- 
rium-Athylsulfat, Samarium-Chlorid und Samarium-Nitrat sowie ihre 
Zeeman-Effekte wurden bereits in einer friiheren Arbeit! bei tiefen 
Temperaturen untersucht. Es wurden damals sieben im sichtbaren und 
nahen ultravioletten Spektralbereich beobachtete Liniengruppen im 
einzelnen beschrieben und teilweise gedeutet. 

In der vorliegenden Arbeit werden weitere Ergebnisse an denselben 
Salzen mitgeteilt, insbesondere werden die friiher? noch nicht gefundenen 
Kristallfeldkomponenten des Grundterms im Samarium-Chlorid und 
-Nitrat bestimmt, sowie zwei weitere Liniengruppen naher untersucht. 

Die experimentellen Einzelheiten sind dieselben wie friiher!. Ebenso sei 
wegen der Definition der Kristallquantenzahlen, der Auswahlregeln fiir 
elektrische und magnetische Dipolstrahlung sowie der Theorie der Zee- 
man-Effekte auf die friihere Arbeit verwiesen. 


2. Die Grundtermaufspaltung im Samarium-Chlorid 
und Samarium-Nitrat 


Der Grundterm ®H, des dreiwertigen Samariums spaltet in allen 
Salzen in drei Kramers-Dubletts I, II und III auf. Bei den bisher? ver- 
wendeten Schichtdicken und bei Temperaturen von 4,2 bis 80 °K wurden 
in keiner der 14 Liniengruppen Ubergange von den angeregten Kom- 
ponenten II und III des Grundterms im Samarium-Chlorid und von 
der Komponente III im Samarium-Nitrat aus beobachtet. Dagegen 


1 LAMMERMANN, H.: Z. Physik 150, 551 (1958). 
Z. Physik. Bd. 158 17 
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hatten SPEDDING und BEAR? aus Aufnahmen mit geringerer Dispersion 
und ohne genaue Kenntnis der theoretisch méglichen Anzahl auf sogar 
sechs Komponenten im Samarium-Chlorid geschlossen (vgl. Tabelle 4), 
was im Widerspruch zur Theorie steht. 


Tabelle 1. Kristallfeldkomponenten des Grundterms °Hs 


—_—  .—_eOU OOD Orr 


Komponente Athylsulfat * | Nitrat | Chlorid Chlorid* * 
1 | | 

il Ocm | Ociig 0 cm Ocm 
II 53,8 cmt 41,0+1,0cm | 154,5+2,0 cm} 145 cm? 
160 cm} 

—|—— | 
IIl 63,6cm4 /136,5+1,0cm| 214,0+4,0 cm? 204 cm 
| 217 cm 
300 cm7t 

* nach 1 ** nach 2 


Es wurden daher die Spektren bei Temperaturen von 150 und 200 °K 
und den dabei wegen der Linienverbreiterung bendtigten bedeutend 
groBeren Schichtdicken 

Cal [ nochmals aufgenommen. 
Dabei wurden die zu 

erwartenden Ubergange 
gefunden, jedoch waren 
die beobachteten Linien 
auBerst schwach und 
obendrein etwa 20 cm 
breit, so daB die aus 
ihnen abgeleiteten Lagen 
der angeregten Grund- 
termkomponenten IT und 
III nur mit einer be- 
oe a a CU ae, eet lichen Pehlerorers 


Jemperatur ze angegeben werden 


Fig.1. Magnetische spezifische W armen des wasserhaltigen Samarium- konnen, s. Tabelle ie 
Chlorides (Kurve 1), Samarium-Athylsulfats (2) und Samarium- ider bei S 
Nitrats (3) in Abhaingigkeit von der Temperatur, berechnet aus Je ZWe1 der Del SPED- 


der in Tabelle 1 angegebenen Lage der Grundtermkomponenten DING und BEAR ange- 


/Yol grad 
WE) 


/fagnetische spezitische Warme Crp 


gebenen Werte liegen so 
nahe beieinander und bei den von uns gefundenen Komponenten II 
und III des Chlorids, da8 man annehmen kann, es handle sich hierbei 
innerhalb der im Vergleich zu unseren noch gréBeren Fehlergrenzen 
ebenfalls jeweils nur um eine Komponente, so daB unsere in Tabelle 4 
angegebenen Komponenten II und III auch durch die Messungen von 


2 SPEDDING, F.H., u. R.S. Bear: Phys. Rev. 42, 76 (1932). 
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SPEDDING und Bear belegt sind. Dagegen konnten Anzeichen fiir eine 
weitere Komponente bei 300 cm™+ in unseren Aufnahmen, wie theore- 
tisch zu erwarten, nicht gefunden werden. 

Die mit den in Tabelle 1 enthaltenen Werten berechneten magneti- 
schen spezifischen Warmen* sind in Fig. 1 wiedergegeben. Die Kurven 
enthalten neben den Fehlergrenzen der Termwerte in Tabelle 1 noch 
die weitere Unsicherheit, daB die Temperaturabhangigkeit der Kompo- 
nenten II und III nicht bekannt und also nicht beriicksichtigt ist. 


3. Deutung der Liniengruppe F 
Die Liniengruppe F liegt bei 21580cm7. Sie enthalt verhdltnis- 
maBig breite Linien (4) 23-8 cm), die eine Bestimmung der Auf- 
spaltungsfaktoren s im 


auBeren Magnetfeld nur 77% £ SOF 
: . Ba ee 40 
mit geringer Genauigkeit Ff +72 390 276339 
3 zt 
gestatten. Die Gruppe be- *% oy CO 
steht bei 4,2 °K im trikli- 70 
NG 21600 
nen Samarium Nitrat aus 4 57 9 21500,5 
sieben Linien. Da bei der 7 
jy . € 27/2 21576,9 
niedrigen Symmetrie kei- 70 
ne Ubergange verboten 60 
: <a 43/2 215514 
sind, folgt hieraus fiir 7 ri 
E ores 
die Drehimpulsquanten- ! a 
zahl im angeregten Term 20 
7 13 Qa 26/2 215748 
der Wert /=13. Wenn EE place ee eee 
| 
j i j j j est. sl een reer ied asl 
das richtig ist, sind im ee ee ae 
hexagonalen Athylsulfat fage ehh Hot tie a aren ce 
5 Z ae, pay i { 
je zwei Kristallfeldkom- Ee ee ene oie Pe 
gee I +7/2 ; } 
hs 60 
ponenten mit #@=-+ 5und 7, 2 +, $38 
ie : : i 
Gane, sowie drei Kom a 
ponenten mit #=-+ 3 zu Sy 
erwarten. In Fig. 2 sind 20 
das aus den Linien ermit- Recess 
Ye wip oO cm 
telte Termschema dieses lie G. ure 


Salzes und die beobach- Fig. 2. Termschema und beobachtete Ubergange der Gruppe F 
mo “a 5 im Athylsulfat. I, IJ, III bzw. a, b,... Bezeichnung der Auf- 
teten Ubergange wieder- spaltungskomponenten des Grundterms bzw. des angeregten 


& Terms. 7 Kristallquantenzahl. » Wellenzahl. 1, 2,... Nummern 
gegeben, Lage und Quan der Linien. s bzw. p elektrische Dipole senkrecht bzw. parallel 
tenzahlen der Grundterm- zur Symmetrieachse 1G 


komponenten waren be- | . 
kannt!. Da zwischen zwei Termen mit /=3 und /=4; nur elektrische 
Dipolstrahlung erlaubt ist, folgen aus der Lage und Polarisation der 


* Definition s. bei K.H. HELLWEGE, U. JOHNSEN u. W. PFEFFER: Z. Physik 
154, 301 (1959). 


254 A. FrrepeRiIcH, K.H. HELLwEeGE und H. LAMMERMANN: 


a 


Linien 8, 10, 114 und 12 bei 4,2 °K mit Hilfe der Auswahlregeln 
[1; G1. (2)] Lage und Kristallquantenzahlen der vier Komponenten b, C,€ 
und / des angeregtei Terms. 


Diese Deutung wird gestiitzt durch das Verhalten der Komponenten 
im achsensenkrechten Magnetfeld: die Komponenten b und e mit #@ = + § 
zeigen keine Aufspaltung, wahrend c und f/ mit # = +9 deutlich linear 
aufspalten, wie nach HELLWEGE® auch theoretisch zu erwarten ist. Man 
errechnet in erster Naherung fiir die Komponenten c und f (vgl. auch 
GRAMBERG*) dieselben Aufspaltungsfaktoren 


Bk ty WAT) te 4s 
Sy o= Sp p= 2/10 | a1, 19 54 a1, 893 § (1) 
mit dem Landéschen g-Faktor des freien Ions und 
[41,28 -94 (? +l arysa P= 1, (2) 


wobei die Koeffizienten 4;,7,:; die Kristallzustande nullter Naherung 
Min Ta Di QiyjmaPyym, t= 1,2,... (3) 
=i) 


definieren. Zum Beispiel ist bei c und /, wo nur M = + 3, + $ durch- 
mischt werden, 


a Bara ayes K 2 
(Kyy — Kyy + ViKyy — Rpg)? + 41 Kgl?) pyia—g+ 
> 2 Fe y 7 2 ae at 
Vi Kgl? + LK gg — Byg + VK yy — yg)? + 414g FI (4) 
eae 
(= swt 
V\« gi? + 3[Kgg Ky, + V(Kgg — Kyz)? + 41 K_g7)7| 
Uy 13-4 = — Ay 18-54 Py ss — Af, 1233 Py1B 2, 
Yoyih = & yAB54 Wy -§ + at, 13-53 Py eg, 


Zur Bestimmung von g aus dem Experiment miiBten nach Gl. (1) 
die beiden Koeffizienten |a,,12-3;| und |a,,1234| bekannt sein. Man 
kénnte sie aus dem achsenparallelen Zeeman-Effekt bestimmen, wenn 
dieser nicht im Vergleich zur Linienbreite zu klein ware. So laBt sich 
nur die folgende Abschatzung durchfiihren: 


3 HELLWEGE, K.H.: Z. Physik 127, 513 (1950). 
4 GRAMBERG, G.: Erscheint demnachst in Z. Physik. 
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Die Russell-Saunders g-Werte der sechs theoretisch moéglichen Terme 
liegen zwischen g =0,8 und g = 1,231, wie aus Tabelle 2 hervorgeht. 


Tabelle 2. Russell-Saunders g-Faktoven dey theoretisch moglichen Terme mit J = +433 
und nach (1) und (9) berechnete gréBimogliche Aujspaliungsfaktoren Ss, fur die Kompo- 
nenten mit A= + 3 


—— ae ee 
Term 4113 2Kis | 1K13 | 1: 3 me 3 | 4H13 
2 2 2 | “2. 
| | 
g 0,8 exe 933 | 0,964 1 1,077 | 1,108 1,231 
: eee | as | 2 as eae 
t(e=+4) | | | | 
fiir 2,530 | 2,950 ie 048 =| 3,405 3,503 3,892 
a See 
lary yuial =| 2 


Zwischen diesen beiden Grenzen 


diirfte auch der gesuchte g-Wert ” 
der Gruppe F liegen. Ein Vergleich “027F 


der Lage der Gruppe F mit den von Hg 
ELLiotT, JUDD und RuNcIMAN®? be- ed 
rechneten Lagen der Quartett-Terme 
mit /=43 in Fig. 3, zeigt, daB 4H: 
Re retéch viel hoher liegt als F otc 

so daB dieser Term als angeregter K 
Term nicht in Frage kommt und so- 
mit der gréBte g-Wert in Tabelle 2 
ausscheidet. Damit bleibt fiir g der gy gyy 


26000 


*) volts 


24000 


Wertebereich "Ky 
0,8S¢5 1,108. (5) 220005 : 
‘Las 
Fir das Produkt | 415,18 $4 A ,1874 | ee 
folgt aus (1) die Abschitzung aa ly 
0S|4, 8b 1 y BEd |S2- (6) 200m 


Die untere aie ist der Wert P Paes af 

M Fig. 3. Teiltermschema: Rechts die beiden be- 

fiir den Grenzfall fehlender Durch- obachteten Terme mit J = 13 (Liniengruppen F 
H a 5 und K). Links die theoretischen Quartett-Terme 

mischung der Zustande Yy JM des mit J = 13 nach § zwischen 20000 und 28000cm"* 

freien Ions durch das Kristallfeld, 

wobei ein 4;,,7 377 gleich eins, das andere null, also auch 


ee (7) 


ist. AuBerdem folgt aus (1) ato (8) 


23 


Die obere Schranke charakterisiert den anderen Grenzfall sehr starker 
Durchmischung. Beide Koeffizienten sind vom gleichen Betrag 


—$4 +| =| 41,2294 | = 0,707 (9) 


22 


= [aay 


5 Exuiort, J.P., B.R. Jupp u. W.A. Runcrman: Proc. Roy. Soc. Lond. Ser A. 
240, 509 (1957). 
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was nach (4) nur méglich ist, wenn 


gilt. 
Aus (5) und (6) berechnet sich nach (1) ein Wertebereich fiir den 
Aufspaltungsfaktor 


02577 =a or (11) 


In Tabelle 2 sind auBerdem in der dritten Zeile die nach (1) berechneten 
gréBtmoglichen Aufspaltungsfaktoren jedes einzelnen Terms fiir 
=1 eingetragen. Sie liegen zwischen 2,54 und 3,6. 


[43,12 54 Gi ylp a 


oD 


Das Experiment liefert die Aufspaltungsfaktoren 


ee (12) 
Sa 2,95 == 0,25 A 
also innerhalb der Fehlergrenzen 

Sin 5 Tg 208 (13) 


Man kann hieraus durch Vergleich mit Tabelle 2 und (11) zweierlei 
schlieBen: 


1. Die Terme 4Z:s und ?K1s scheiden mit groBer Wahrscheinlichkeit 
aus. Dies stimmt damit gut iiberein, da 421s frither’ bereits fiir einen 
anderen Term mit /= 4, namlich Gruppe K vorgeschlagen wurde. Die 
Lage der Dubletts ist bisher nicht berechnet worden, so daB ?J:s nicht 
ausgeschlossen werden kann. */:s und *K:1s liegen auch theoretisch® 
in der Nahe der Gruppe F (Fig. 3). Es kommen demnach folgende 
Terme in Frage: 

Slassh Bas Sd alae, 


2. Die gemessene Aufspaltung ist nicht sehr viel kleiner als die obere 
Schranke in (11), d.h. der Grenzfall vélliger Durchmischung der Zu- 
stande durch das Kristallfeld ist angenahert realisiert. 


Auch fiir das achsenparallele Magnetfeld 1a8t sich nur eine Abschat- 


zung durchfiihren. Die theoretischen Gleichungen fiir die Aufspaltungs- 
faktoren s),, der Komponenten c und / lauten 


Gi eat ag — qq) 
Si (he saeeiea oes 15 
: | veers Lame ee 
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Dabei bleibt unbekannt, ob i=c, j=f ist oder +=}, 7=c¢. Nach 
Tabelle 2 ist etwa ga, und fiir den zweiten Summanden 1laBt sich 
ein méglicher Wertebereich angeben: 


6(Ky5— Ky) 


o<| FSS 
Veg By +41 gy P 


TAS 
O 


(16) 


Die untere Schranke wird erreicht im Grenzfall vélliger Durchmischung 
der Zustande, es gilt (10), die obere Schranke wird angenommen bei 
fehlender Durchmischung, es gilt (8). Je nach dem Vorzeichen des 
zweiten Summanden ergeben sich mit (16) fiir (14) und (15) folgende 
Abschatzungen: 


il An (k) Tete re ¥ 
Bs Sh = 5b Sa (17) 
OS|sh| Soe x8. (18) 


Die oberen Schranken stellen den Zeeman-Effekt des freien Ions dar. 
Es bleibt dabei ebenfalls unbekannt, ob c=k und f=! ist oder 
umgekehrt. 


Im Rahmen der MeBgenauigkeit ist weder bei c noch bei / eine Auf- 
spaltung beobachtet worden, was unter Beriicksichtigung der relativ 
groBen Linienbreite bedeutet, daB sicher fiir beide Komponenten 


Isl<1; [sil<4 (19) 


ist. Die gemessene Aufspaltung liegt also sicher naher bei dem Wert 
des Grenzfalls starker Durchmischung der Zustande als beim Grenzfall 
verschwindender Durchmischung. Achsenparalleler und achsensenk- 
rechter Zeeman-Effekt fiihren zu demselben Ergebnis. 


Wie aus Fig. 2 hervorgeht, werden bei héheren Temperaturen weitere 
Linien beobachtet, die Ubergangen von der II- und III-Komponente 
des Grundterms aus entsprechen. Insbesondere werden durch die Linien 
4, 2 und 7 zwei weitere Komponenten a und d des angeregten Terms 
mit #@ = -+% bestimmt, zu denen Ubergange von I aus verboten sind. 
Die Linien 3, 4, 6, 9 fithren zu den schon bekannten Komponenten. Die 
Linie 5 ist nicht sicher beobachtet, sie ist sehr schwach und nahe bei 
6 gelegen. Immerhin wiirde durch sie die dritte, noch fehlende Kom- 
-ponente mit # = + 3 bestimmt. 

Auch im monoklinen Samarium-Chlorid werden bei 4,2 °K nur ins- 
gesamt sechs, ndamlich vier sehr intensive und zwei schwache Linien 
beobachtet, gegentiber sieben Linien im Nitrat. Eine Erklarung fir 
diese Beobachtung liefert das Vorhandensein einer pseudohexagonalen 
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Drehachse senkrecht zur zweizahligen Symmetrieachse? ® *, PaBt man 
die Zustainde anstelle der monoklinen Achse dieser Pseudo-Achse an, 
so hat die unterste Grundtermkomponente die (nur angenahert defi- 
nierte) Quantenzahl = +%, wahrend der obere Term mit J= 4 drei 
Kristallfeldkomponenten mit = +4 und je zwei Komponenten mit 
u=+8 und w=+2 besitzt. Ubergange mit Au = +2, +3, +4 sind 
verboten. Diese angendhert geltenden Ubergangsverbote kénnen die 
geringe Intensitat von zwei Linien und das Fehlen einer weiteren Linie 
erklaren, wahrend die vier intensiven Linien erlaubte Ubergange dar- 
stellen. 


4. Deutung der Liniengruppe G 


Die Gruppe G bei 22150 cm besteht im Nitrat aus drei Linien etwa 
gleicher Intensitat, im Chlorid aus zwei intensiven und einer schwachen 
Linie. Der /-Wert des angeregten Terms ist hiernach J] = 3* wie der des 
Grundterms. Zwischen diesen beiden Termen ist neben elektrischer auch 
magnetische Dipolstrahlung erlaubt, so daB im Athylsulfat Ubergange 
zwischen samtlichen Komponenten der beiden Terme erlaubt sind. 


Wie aus dem Termschema der Fig. 4 hervorgeht, werden im Athyl- 
sulfat auch bereits bei 4,2 °K drei Linien beobachtet. Sie sind nicht 
sehr scharf. Die Bestimmung der Kristallquantenzahlen gelang wegen 
des Fehlens von Ubergangsverboten nicht aus der Polarisation der 
Linien, sondern nur mit Hilfe des Zeeman-Effektes. 


Im achsensenkrechten Magnetfeld zeigen nach HELLWEGE? nur Terme 
mit @=+% und +3 einen linearen Zeeman-Effekt. Bei einem Term 
mit J/= kann nach}, Gl. (9) sogar nur die Komponente mit # = +3 
linear mit dem Magnetfeld aufspalten. Von den drei Komponenten 
der Gruppe G zeigt nur } eine Aufspaltung im achsensenkrechten Magnet- 
feld, so daB ihr die Quantenzahl ~@ = + 3 zugeordnet werden kann. 


Im achsenparallelen Magnetfeld sollten sich, da 2/<p=6 ist, die 


Aufspaltungsfaktoren s); wie die M-Werte verhalten: 


tole 


. : EEGs 
Sjjg+ Syigs Sig yn Oe 
Die Komponenten a und ¢ spalten proportional zu 


Sita = 3,25 + 0,05 
und 


S\\c = 1,83 ale 0,10 
* Inzwischen auch durch Aufnahmen am Sm,Mg3(NO3),.° 24 H,O bestatigt. 
° Dreke, G.H., u. H.M. CrosswuiteE: J. Opt. Soc. Amer. 46, 885 (1956) 
* Kanre, H.G.: Z. Physik 155, 157 (1959). 
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Tabelle 3. Russell-Saunders g-Faktoven der theovetisch méglichen Terme mit i 


4p | “Gs | "Fy | 3F, | ea | ale 


*Ds 6h. | 1— 


5 
2 


0,286 | Oni | 0,857 1,029 1,200 1,314 1 SH | 1,600 | 1,886 


auf, und es ist 
Sia: Sic = 1,78 + 0,10 = (5,34 + 0,30) 33 


also nahezu gleich §:3. Hiermit ergibt sich die Quantenzahl # = + # fiir a 
und “= +2 fiir c. Die geringe Abweichung vom theoretischen Wert 
diirfte durch Effekte zweiter Na- 


herung hervorgerufen werden. v 
26000 
Aus den Aufspaltungsfaktoren cm Og 
berechnet sich der g-Faktor zu 
25000 ; 
e 
g == 4 6 se O04". I 
Seal aa ee 
Komp ft oy 
c 25/2 70 22 166,14 23000} 
b 25/2 60 22162, 76 
6 
50 
0 
ii 2200 
30 
20 27000 
a +72 1170 2271106 
Epics a 20000 
ae ear 
' | ! | ' Hl 
Irate te ote thet 79000 
l Gs 
I tye oy 838 S 
I +32 53,8 78000 Jae 
/: 50 ¥s 
40 
50 77000 
20 
apes 76000 
Hh eRe¥f 0 cm 


[jer 

Line:1 23 4 § 
Fig. 4. Termschema und beobachtete Ubergange der Fig. 5. Teiltermschema: Rechts: drei beobachtete 
Gruppe G im Athylsulfat. Bezeichnungen wie in Terme mit J = § (Liniengruppen A, G und J). Links: 
Fig. 2. o bzw. a magnetische Dipole senkrecht Die theoretischen Quartett- und Sechstett-Terme 
bzw. parallel zur 1% mit J = 3 zwischen 16000 und 26000 cm™ nach ® 


In Tabelle 3 sind die berechneten g-Faktoren fiir die vorkommenden 
Terme mit J/=}$ angegeben. Da %% mit Sicherheit im ultraroten 
Spektralbereich liegt, kommen auf Grund des Zeeman-Effektes nur die 
Terme 47, *D, oder ?D, fiir die Gruppe G in Frage. 

Ein Vergleich der Lage der experimentell gefundenen Terme von 
J =8 mit der nach ® berechneten Lage der Quartetts und Sechstetts in 


Fig. 5 zeigt, daB keiner der fiir kleine Spin-Bahn-Wechselwirkung 
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berechneten Terme in der Nahe der Gruppe G liegt. Beide oben vorgeschla- 
genen Quartett-Terme liegen in der Naherung der Theorie * sehr nahe 
bei einem anderen Term mit J/=3, und zwar 4D, bei *P; und *F; bei 
4G,. Es kénnte einer von ihnen bei Beriicksichtigung starkerer Spin- 
Bahn-Kopplung durch Wechselwirkung mit seinem Nachbarn in die 
Nahe der Gruppe G verschoben werden. Andernfalls bleibt nur 7D, 
dessen theoretische Lage nicht bekannt ist. 

Zum SchluB seien an dieser Stelle noch drei in! enthaltene Fehler 
berichtigt: Auf S.558 muB die drittletzte Zeile heiBen: 


g = 2s3(1) = 0,596 40,015. 


Auf S. 562 in der 9. Zeile gilt g,=0,984 fiir *G;. 
Auf S.566 haben die rechts oben in Fig. 10 angegebenen Wellen- 
zahlen die Werte 18878,77 cm und 18877,03 cm. 


Wir danken der Deutschen Forschungsgemeinschaft fiir ihre Unterstiitzung. 
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Aus dem Physikalischen Institut der Universitat fiir Technische Wissenschaften, 
Budapest, und aus der Forschungsgruppe fiir Theoretische Physik 
der Ungarischen Akademie der Wissenschaften, Budapest 


Zur Abhangigkeit der Elektronenaffinitat freier Atome 
von der Ordnungszahl 


Von 
P. Gomsds und K. LapAny1 


(Eingegangen am 24. Dezember 1959) 


Es wird die Elektronenaffinitat der Atome P(Z =15), SiZa16) Cl(Z 17, sud 
Ar(Z = 18) auf Grund eines erweiterten statistischen Atommodells berechnet und 
gezeigt, daB diese in der Reihe P, S, Cl ansteigt, bei Cl ein Maximum aufweist und 
fiir Ar gleich Null wird, d.h., daB das Ar--Ion nicht existiert. Diese Abhangigkeit 
der Elektronenaffinitat von der Ordnungszahl steht im besten Einklang mit dem 
empirischen Befund. 


1. Einleitung 


Das statistische Modell des Atoms wurde auf verschiedene Weisen 
erweitert und korrigiert!; unter anderem wurde auch ein Modell aus- 
gearbeitet, in dem die Elektronen nach der Nebenquantenzahl gruppiert 
sind. Obwohl dieses Modell — das allerdings bisher noch nicht naher 
untersucht wurde — fiir einige Atomeigenschaften mit der Erfahrung 
gut ibereinstimmende Resultate liefern diirfte, stellt es voraussichtlich 
fiir die 4uBerste Elektronenschale nicht die beste statistische Approxi- 
mation dar. Wir haben daher in einer fritheren Arbeit? eine unserer 
Ansicht nach bessere Naherung entwickelt, indem wir die Elektronen 
nicht nach der Nebenquantenzahl, sondern nach der Hauptquantenzahl 
gruppierten. Nach den wellenmechanischen Berechnungen des _,,self- 
consistent field‘ liegen naémlich — wie man sich an Hand der tabellierten 
Lésungen leicht iiberzeugt — die 4uBersten Maxima (Hauptmaxima) der 
Quadrate der radialen Eigenfunktionen der Quantenzustande, die zu 
verschiedenen Nebenquantenzahlen, jedoch zur gleichen Hauptquanten- 
zahl gehoren, nahe bei derselben Entfernung vom Kern. Durch diese bet 
nahe gleicher Entfernung vom Kern liegenden Hauptmaxima entstehen 
die den verschiedenen Werten der Hauptquantenzahl entsprechenden 


1 Man vgl. z.B. GomsAs, P.: Die statistische Theorie des Atoms und ihre An- 
wendungen, Wien: Springer 1949 und den Beitrag von P. GomBAs, Statistische 
Behandlung des Atoms, in FLUGGEs Handbuch der Physik, Bd. 36. Berlin-Géttin- 
gen-Heidelberg: Springer 1956. 

2 Gompis, P., u. K. LapAnvi: Acta phys. Hung. 5, 313 (1955) im folgenden als 
I zitiert. Man vgl. weiterhin GomsAs, P. u. K. LapAnyr: Acta phys. Hung. 7, 255 
(1957) im folgenden als IT zitiert; 7, 263 (1957) im folgenden als ITI zitiert; 8, 301 
(1958) im folgenden als IV zitiert. 
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Elektronenschalen, die die Grundlage der von uns vorgenommenen 
Erweiterung des statistischen Atommodells bildet. 

In diesem erweiterten statistischen Modell werden die zu den ein- 
zelnen Hauptquantenzahlen gehérenden Elektronen, d.h. die Elektronen 
der einzelnen Elektronenschalen gesondert statistisch behandelt und das 
Besetzungsverbot der energetisch tiefer liegenden vollbesetzten Elek- 
tronenzustande wird mit Hilfe des von einem von uns beiden in einer 
friiheren Arbeit? hergeleiteten Zusatzpotentials G, beriicksichtigt. In 
dieser fritheren Arbeit wurde gezeigt, daB man durch Hinzufiigung dieses 
Zusatzpotentials zum elektrostatischen Potential V, d.h. durch Einfiith- 
rung des modifizierten Potentials 


P=V+G, (1) 


von jeder Orthogonalitatsforderung beziiglich der Eigenfunktion des in 
Frage stehenden Elektronenzustandes auf die Eigenfunktionen der 
energetisch tiefer liegenden Elektronenzustande enthoben ist und so 
verfahren kann, als ob die Elektronen im modifizierten Potential ® die 
energetisch tiefsten Zustande besetzen wiirden. 

Das nichtklassische Zusatzpotential G, ist ein AbstoBungspotential 
und wirkt auf ein Elektron in einem Quantenzustand mit der Neben- 
quantenzahl /; es resultiert aus dem Paulischen Besetzungsverbot der 
vollbesetzten und im Verhaltnis zu dem in Frage stehenden Quanten- 
zustand energetisch tiefer hegenden Elektronenzustande und hat fol- 
gende Form 

2 
G, =— — — ea, D} — z Ot - : (2) 
wo r die Entfernung vom Kern, D, die radiale Dichte der Elektronen mit 
der Nebenquantenzahl/ in den energetisch tiefer liegenden abgeschlos- 
senen Elektronenschalen, e die positive Elementarladung und a, den 
ersten Bohrschen Wasserstoffradius bezeichnet. 


2. Das zugrunde gelegte erweiterte statistische Modell 


Wir geben nun eine kurze Beschreibung des erweiterten statistischen 
Modells, das unseren Berechnungen zugrunde liegt und verweisen in 
bezug der Einzelheiten auf die Originalarbeiten?. In diesem Modell 
werden, wie schon gesagt, die Elektronen des Atoms nach der Haupt- 
quantenzahl gruppiert, d.h. die Elektronen des Atoms werden in die 
Elektronenschalen K-, L-, M-, ... unterteilt, die den Werten n =1, 2, 9 seg 
der Hauptquantenzahl entsprechen. Die Elektronen der einzelnen Scha- 
len behandeln wir statistisch, wobei wir das Besetzungsverbot der ener- 
getisch tieferen Elektronenzustinde durch das modifizierte Potential ® 


3 GomBAs, P.: Acta phys. Hung. 1, 285 (1952) 
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in Betracht ziehen. Die Elektronen einer Schale sind — abgesehen von 
der K-Schale — in Zusténden mit verschiedenen azimutalen Quanten- 
zahlen gebunden. Um diese auf eine einheitliche statistische Weise be- 
handeln zu k6nnen, fiihren wir statt G”), d.h. dem Zusatzpotential, das 
auf ein Elektron der n-ten Schale mit der Nebenquantenzahl / wirkt, 
einen Mittelwert ein, den wir folgendermaBen definieren. Wenn wir mit 
nm, die Anzahl der Elektronen bezeichnen, die in der n-ten Elektronen- 
schale in einem Quantenzustand mit der Nebenquantenzahl / gebunden 
sind, so setzen wir als Mittelwert 


1 
GO = = >» GY, (3) 
a. 


wo N, die Anzahl aller Elektronen in der m-ten Schale bezeichnet. Im 
folgenden nehmen wir an, daf auf alle Elektronen der m-ten Schale ein- 
heitlich durchschnittlich dieses mittlere Zusatzpotential wirkt. 


Wir kénnen nun die Energie des Atoms einfach angeben. Hierzu 
ziehen wir zunachst die Energie der Elektronen in der n-ten Schale in 
Betracht. Die kinetische Energie der Elektronen zerfallt in zwei Anteile: 
in den radialen Anteil E\”), der mit der Weizsackerschen Energie identisch 
ist und in den azimutalen Anteil E™. Die potentielle Energie der n-ten 
Elektronenschale kann in folgende Anteile zerlegt werden: in die Cou- 
lombsche elektrostatische Wechselwirkungsenergie E% der Elektronen 
der n-ten Schale mit dem Kern, in die Coulombsche elektrostatische 
Wechselwirkungsenergie E™) der Elektronen in der m-ten Schale mit den 
Elektronen der iibrigen Elektronenschalen, weiterhin in die gegenseitige 
Coulombsche elektrostatische Wechselwirkungsenergie der Elektronen 
in der n-ten Schale E” und schlieBlich in die aus dem Zusatzpotential G” 
resultierende Energie E{”. Die einzelnen Energieterme sind die folgenden 


Ey) == Pay [ Stel" ae, (4) 
a On 
n 1 ié+41 " 
ES ng hla (5) 
Be ie O88, (6) 
Bt) =e [VI od, A 
mat, 1) ff eae) gy gy 8 
2 sina ee 
ay =—ef Go, dv, (9) 
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das vom Kern und 


Ny 4 ‘ 
Vi") =e S. | CALS (14) 


das von den iibrigen Elektronenschalen (mit Ausnahme der 2-ten Schale) 
erzeugte elektrostatistische Potential, g, die Dichte der Elektronen in 
der n-ten Schale, Z die Ordnungszahl, N, die Anzahl der Elektronen in 
der n-ten Schale, r und r’ Ortvektoren, 7=|r| die Entfernung vom 
Kern, dv das Volumenelement und 7, die maximale Hauptquantenzahl 
der besetzten Elektronenzustande im Atom bezeichnet; der Strich neben 
dem Summenzeichen in (11) bedeutet, daB die Summation auf den Wert 


n’ =n nicht auszudehnen ist. Der Faktor 1 — 


- vor (8) steht zur Aus- 
schaltung der elektrostatischen Selbstwechselwirkung der Elektronen. 
Die Gesamtenergie E des Atoms gestaltet sich folgendermaBen 


E=D(EP HEP LEP + ER +e Ea +E). (12) 


Der Faktor 1/2 von E™) steht zur Vermeidung der doppelten Zahlung der 
Wechselwirkung der Elektronen von verschiedenen Schalen. 

Die Dichteverteilung der Elektronen in der u-ten Elektronenschale, 
o,, setzten wir folgendermaBen an 


a = Fe a aM ak (13) 
wo A,, den Normierungsfaktor 
_ (24,)°"** N, 
ae 47 (2n) ! (14) 


und A, einen Variationsparameter bedeutet, der aus der Minimums-' 
forderung der Energie des Atoms festzustellen ist. 

Mit dem Ansatz (13) laBt sich die Integration in den Energieintegralen 
(4) bis (9) einfach durchfithren und die Energie des Atoms als Funktion 
der Variationsparameter A,, A,,..., A, bestimmen. 

Die Berechnung der Dichteverteilung der Elektronen kann man in 
erster Naherung in der Weise durchfiihren, da8 man das Atom beginnend 
von der AK-Schale sukzessive aufbaut und annimmt, da8 die Anderung 
der Dichteverteilung der Elektronen in den inneren Elektronenschalen 
bei Hinzufiigung einer neuen Elektronenschale ausschlieBlich durch die 
Erhohung des Kernpotentials verursacht wird, daB also die Elektronen 
in der hinzugefiigten Elektronenschale auf die Elektronenverteilung der 
inneren Schalen keinen merklichen Einflu8 ausiiben. Dies bedeutet, daB 
man sukzessive jeweils nur einen Variationsparameter zu bestimmen hat. 
Fir die Elektronenverteilung in der K-Schale ergibt sich hierbei die 
Hylleraassche erste Naherung des Zweielektronenproblems. 
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Auf diese Weise wurden in I und II Berechnungen fiir die Elek- 
tronenverteilung der Edelgasatome Ne, Ar, Kr und X, sowie fiir das 
Rb* und Hg**-Ion durchgefiithrt, wobei sich im radialen Dichteverlauf 
der Elektronen an den Stellen der einzelnen Schalen gut ausgepragte 
Maxima ergeben, die mit den Maxima der ,,self-consistent field‘‘-Berech- 
nungen gut tibereinstimmen. Naheres hieriiber ist in I und II zu finden. 

Nachdem man die Parameter /,, Ay, ..., A,, bestimmt hat, kann man 
auch die Energien von Atomen und Ionen berechnen, die, wie in III ge- 
zeigt wurde, zu Resultaten fiihren, die mit den halbempirischen wellen- 
mechanischen ebenfalls gut iibereinstimmen. 


3. Berechnung von Elektronenaffinitaten 


Die Elektronenaffinitat kann ganz ahnlich zu den Ionisierungsener- 
gien berechnet werden. Letztere, und zwar die ersten drei Ionisierungs- 
energien des Ar-Atoms, wurden von den Verfassern in IV berechnet. Die 
Berechnung der Elektronenaffinitat geschieht ganz ahnlich, man _be- 
rechnet die Energie des neutralen Atoms E und zieht davon die Energie 
des negativen Ions E~ ab; die Differenz dieser Energien 


War se (15) 


ist die Elektronenaffinitat. Es handelt sich also um die Berechnung der 
Ionisierungsenergie des negativen Ions. Da die Ionisierungsenergie des 
negativen Ions im wesentlichen aus der durch die Ionisierung bedingten 
Anderung der 4uBersten Elektronenschale resultiert, hat man zur Be- 
rechnung der Ionisierungsenergie des negativen Ions die Energie der 
auBersten Elektronenschale des Ions und Atoms méglichst genau zu 
berechnen. Hierzu haben wir sowohl zur Energie des negativen Ions als 
zu der des neutralen Atoms auch diejenige Energie hinzugenommen, die 
einerseits aus der gegenseitigen Austausch- und Korrelationswechsel- 
wirkung der Elektronen in der auBersten Schale (mit der Hauptquanten- 
zahl n,,) resultiert und andererseits aus der Austausch- und Korrelations- 
wechselwirkung der Elektronen der auBersten Schale mit den Elektronen 
der benachbarten inneren Schale entsteht. Wenn wir fiir die Korrela- 
tionsenergie einen vereinfachten Ausdruck* gebrauchen, den man mit 
dem Ausdruck der Austauschenergie zusammenziehen kann, so ergibt 
sich 

By, == Hg f OL dU = 3 %a J Ohya On, 40. (16) 


Hier bedeutet das erste Glied auf der rechten Seite die gegenseitige Aus- 
tausch- und Korrelationsenergie der Elektronen in der auBersten Elek- 
tronenschale und das zweite Glied auf der rechten Seite diejenige 


4 Man vgl. IV, sowie GomBAs, P.: Die statistische Theorie des Atoms und ihre 
Anwendungen, S. 77ff. u. S. 96ff. Wien: Springer 1949. 
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Energie, die aus der Austausch- und Korrelationswechselwirkung dieser 
Elektronen mit den Elektronen der benachbarten inneren Schale resul- 
tiert. Diejenige Energic, die aus der Austausch- und Korrelationswechsel- 
wirkung der Elektronen in der éuBersten Schale mit den Elektronen der 
weiter innen gelegenen Schalen entsteht, kann man vernachlassigen, da 
sich die entsprechenden Elektronendichten praktisch nicht tiberdecken. 

Die Energie des negativen Ions wurde nun in der Weise berechnet, 
daB wir die Elektronendichte in allen Elektronenschalen, mit Ausnahme 
der auBersten, mit der Elektronendichte im freien Atom als identisch 
voraussetzten und die Elektronendichte der auBersten Elektronenschale 
aus dem Minimum der Gesamtenergie des Ions bestimmten. 


Tabelle. Die berechneten und die empirischen Elektronenaffinitaten W in eV- 
Einheiten fiir die Atome Na, P, S, Cl, Av und K 


ine 


Atom PL = = = a 
berechnet empirisch halbempirisch 
Na 11 Obs AUNT Gees 0,0 
12 AS) AA = Os 
S 16 AS Pls 465 
Cl 17 3,10 | 3,78 354 
Ar 18 0 | 0 (— 1,0) 
K 19 OS ze = 


Die Berechnungen haben wir fiir die Atome P(Z=15), S(Z =16), 
Cl(Z =17) und Ar(Z =18) durchgefiihrt. Fiir Ar ergibt sich aus unseren 
Berechnungen fiir die Elektronenaffinitat der Wert 0, was bedeutet, 
daB das Ar -Ion nicht existiert. Die Resultate sind in der dritten Kolonne 
der Tabelle angegeben. In derselben Kolonne dieser Tabelle haben wir 
auch die von GAspAR und MoLnAr® berechneten Elektronenaffinitaten 
der Atome Na und K angefiihrt, die diese Autoren mit einer Methode 
erhielten, die mit der hier angewendeten groBe Ahnlichkeit aufweist. 


Zum Vergleich sind in der Tabelle auch die empirischen® und halb- 
empirischen? Werte der Elektronenaffinitaten angegeben. 


Die fiir die Elektronenaffinitaten berechneten Resultate sind sehr 
befriedigend. Von P(Z=15) bis Ar(Z=18) zeigen die berechneten 
Werte genau den empirisch gefundenen charakteristischen Gang mit 
der Ordnungszahl. Von Z=15 bis Z =17 steigt die Elektronenaffinitat 
mit der Ordnungszahl und erreicht beim Cl(Z =17) ein Maximum; fiir 


> GAsPAR, R., u. B. MoLNAR: Acta phys. Hung. 5, 75 (1955). 

6 LANDOLT-BORNSTEIN: Zahlenwerte und Funktionen, Bd.I, Teil ss 2dss 
Berlin-G6ttingen-Heidelberg: Springer 1950. 

7 Aus einer Zusammenstellung von Massey, H.S. W.: Negative Ions, 2. Aufl., 
S.19. Cambridge: Cambridge Univ. Press 1950. 
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Z =18 (beim Ar) fallt die berechnete Elektronenaffinitat auf 0 ab und 
beginnt von dort an wieder langsam anzusteigen. 

Der Betrag der berechneten Elektronenaffinitaten zeigt von den 
empirischen allerdings stellenweise gréBere Abweichungen. Bei der 
Beurteilung dieser Sachlage muB man jedoch beriicksichtigen, daB sich 
die berechneten Elektronenaffinitéten als die Differenz zweier groBer 
Zahlen (von der GréBenordnung der Gesamtenergie des Atoms z. B. bei Cl 
von der GréBenordnung von 104 eV) ergeben; man muB also die Energie 
des negativen Ions und des neutralen Atoms sehr genau berechnen, um 
fiir die Elektronenaffinitat genaue Werte zu erhalten. Wenn man in 
Betracht zieht, daB das zugrunde gelegte statistische Verfahren an sich 
eine ziemlich grobe Naherung darstellt, so sind die Abweichungen der 
berechneten Elektronenaffinitaten von den empirischen verstandlich. 

SchheBlich sei noch erwahnt, daB fiir die Elektronenaffinitat in einer 
Reihe des periodischen Systems fiir Atome, die in der a4uBersten Elek- 
tronenschale p-Elektronen enthalten, also z. B. in der Reihe der Atome Al, 
Si, P, S, bei denen die Anzahl der f-Elektronen in der auBersten Elek- 
tronenschale bzw. 1, 2, 3 und 4 betragt, kein monotoner Verlauf zu er- 
warten ist, sondern die Elektronenaffinitat des P-Atoms mit drei f-Elek- 
tronen voraussichtlich kleiner ist als die der beiden Nachbarn’. Dies 
kann natiirlich durch das von uns zugrunde gelegte Modell nicht erfaBt 
werden. 


8 Man vgl. MassEy, H.S.W.: Negative Ions, 2. Aufl., S. 18ff. Cambridge: 
Cambridge Univ. Press 1950. 
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Die Szintillations-Lichtausbeute von Anthrazen 
fiir Positronen und Elektronen kleiner Energie 


Von 
K. GUBERNATOR, P.H. HECKMANN und A. FLAMMERSFELD 
Mit 2 Figuren im Text 


(Eingegangen am 13. Januar 1960) 


The scintillation response of anthracene crystals to positrons and electrons is in- 
vestigated in the energy region below 200 kev and is found to be linear within 
experimental error, with an intercept on the energy axis of a few kev, depending 
on size and surface conditions of the crystal. The light yield of positrons might 
be slightly below that of electrons, but the difference is less than about 2%. 


1. Einleitung 


Die Lichtausbeute von organischen Szintillationskristallen ftir 
Elektronen wurde in den letzten Jahren von verschiedenen Autoren 
untersucht!’. Wahrend altere Messungen!:? bei kleinen Energien einen 
nichtlinearen Zusammenhang zwischen der Lichtausbeute und der 
Energie der Elektronen ergaben, stimmen die Ergebnisse der neueren 
Arbeiten dahingehend iiberein, daB die Lichtausbeute innerhalb der 
experimentellen Fehlergrenzen eine lineare Funktion der Elektronen- 
energie ist, sobald diese gréBer als etwa 10 keV ist. 


Uber entsprechende Messungen fiir Positronen sind bislang keine 
Verdffentlichungen bekannt geworden. Man kann zwar erwarten, daB 
die Lichtausbeute fiir Positronen sich von der fiir Elektronen nicht 
wesentlich unterscheiden wird, doch ist diese Annahme nicht ohne 
weiteres selbstverstandlich, da sich z.B. die Energieverluste und die 
Reichweiten von Positronen und Elektronen deutlich unterscheiden®®. 


1 Hopxins, J.I.: Rev. Sci. Instrum. 22, 29 (1951). — Phys. Rev. 77, 406 (1950). 

2 TayLor, C.J., W.K. JENTSCHKE, M.E. Remiey, F.S. Epy u. P.P. KruGer: 
Phys. Rev. 84, 1034 (1951). 

3 Roprnson, W.H., u. W.K. JENTSCHKE: Phys. Rev. 95, 1412 (1954). 

4 FowLer, J.M., u. C.E. Roos: Phys. Rev. 98, 996 (1955). 

° Birks, J.B., u. F.D. Brooks: Proc. Phys. Soc., Lond. B 69, 724 (1956). 

§ HOFFMANN, K.W.: Z. Physik 148, 303 (1957). 

? Jonnston, L.W., R.D. Birkuorr, J.S. Caeka, H.H. Huppert u. B.G. 
SAUNDERS: Rev. Sci. Instrum. 28, 765 (1957). 

8 Nevms, A.T.: Circ. Nat. Bur. Stand. 577, 1 (1956). 

® GUBERNATOR, K.: Z. Physik 152, 183 (1958). 

10 GUBERNATOR, K., u. A. FLAMMERSFELD: Z. Physik 156, 179 (1959). 
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Andererseits werden Szintillationskristalle haufig auch zur Messung von 
Positrenenspektren benutzt, so daB die vorliegende Untersuchung wiin- 
schenswert schien. 


2. Apparatur 


Als Positronenquelle dient ein Na®-Praparat von etwa 0,7 mC 
Starke, fiir die Vergleichsmessungen mit Elektronen wird ThB ver- 
wendet. Ein magnetisches 60°-Sektorfeldspektrometer dient dazu, aus 
dem kontinuierlichen Positronen- oder Elektronenspektrum die ge- 
wiinschte Energie auszublenden. Spektrometer und Praparate sind 
bereits in einer fritheren Arbeit beschrieben worden®. An die Austritts- 
blende des Spektrometers schlieBt sich der zu untersuchende Anthrazen- 
kristall an, der mit einem Photomultiplier in optischem Kontakt steht. 
Um den Multiplier vor Streufeldern des Spektrometers zu schiitzen, 
befindet sich zwischen Kristall und Photokathode ein zylindrischer Licht- 
leiter aus Plexiglas von 23 cm Lange und 3 cm Durchmesser, der zur 
Verbesserung der Lichtsammlung mit einer Aluminiumfolie umkleidet 
ist. Photomultiplier und Lichtleiter sind von einer 1mm _ starken 
u-Metall-Abschirmung umgeben. Vorversuche mit einem Cs!*7-Praparat 
ergaben vollige Unabhangigkeit des Verstarkungsfaktors des Multipliers 
von Starke und Richtung des Spektrometerfeldes. 

Uber dem Kristall befindet sich ein kegelstumpfartiger Aluminium- 
reflektor, der in der Mitte eine kreisf6rmige Offnung von 7 mm Durch- 
messer besitzt, durch die die Elektronen oder Positronen auf den Kristall 
treffen ké6nnen. Das Spektrometer bildet die Quelle auf die Oberflache 
des Kristalls ab. 

Die vom Multiplier gelieferten Impulse werden verstarkt und mit 
einem Einkanaldiskriminator analysiert. Die Lage des Maximums der 
so erhaltenen Impulsverteilung (Linienbreite bei 150 keV etwa 25%) ist 
ein MaB fiir die Lichtausbeute S. 

Die Messungen wurden mit Kristallen verschiedener GréBe und Ober- 
flachenbeschaffenheit durchgefithrt. Folgende Anthrazen-Kristalle wur- 
den verwendet: 

Kristall 14. Dicke 3 mm, Querschnitt etwa 1 x 1cm?. Der Kristall 
wurde nach sorgfaltiger Politur etwa 2 min in sehr reines Benzol gelegt, 
dann herausgenommen und sofort mit FlieBpapier getrocknet. Dieses 
Verfahren hatte den Zweck, eine eventuell durch die Politur entstandene 
beschadigte Oberflachenschicht™ abzuldsen. 

Kristall 2. Dicke 3 mm, Querschnitt etwa 1 x 1. cm?. Dieser Kristall 
wurde zunachst wie Nr.1 vorbehandelt, dann wurde aber eine diinne 


11 LypsEett, F.R., D.M. J. Compton u. T.C. WappiNncTon: J. Chem. Phys. 26, 


1444 (1957). 
18* 
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Schicht von der Oberfliche abgespalten, so daB die Elektronen oder 
Positronen hier auf eine unbearbeitete frische Spaltflache auftrafen. 

Kristall 3. Dicke 0,22 mm, Querschnitt etwa 1cm?. Es handelte 
sich hier um eine Schicht, die nach dem Verfahren von LiIpsETT! aus 
einer Lésung von Anthrazen in Dimethylformamid auskristallisiert 
worden war*. 


Kristall 4. Wiirfel der GroBe 2 x 2 x 2 cm®. In den Kristall wurde ein 
zylindrisches Loch von 7 mm Durchmesser und 15 mm Tiefe gebohrt, 
danach wurde er wie Nr.1 behandelt. Er wurde so auf dem Lichtleiter 
montiert, daB durch eine Blende von 6 mm Durchmesser die Positronen 
nur auf den Boden des Loches fallen konnten. 


Samtliche Kristalle wurden zur Herstellung des optischen Kontakts 
mit einem hochviskosen Silikon6él auf den Lichtleiter geklebt. Bei den 
Kristallen 1 und 2 variierten die Energien der Elektronen oder Posi- 
tronen von etwa 30 bis etwa 170 keV. Der nutzbare Energiebereich 
war nach unten durch das thermische Rauschen des Photomultipliers 
(Du Mont 6291) und durch die unvermeidbaren Verluste im Lichtleiter 
(etwa 30%) begrenzt. Bei den Positronen kommt noch hinzu, daB im 
Spektrum des Na” die Zahl der Teilchen bei kleinen Energien stark ab- 
nimmt. 

Bei Kristall3 konnten nur Elektronen und Positronen unterhalb 
von etwa 150 keV benutzt werden, weil die Maximale Reichweite fiir 
diese Energie etwa bei 0,2 mm Anthrazen liegt. 

Kristall 4 hatte infolge seiner komplizierten geometrischen Form 
wesentlich ungiinstigere Lichtsammel-Eigenschaften als 1 bis 3, so daB 
nur Energien oberhalb 50 keV (bis 210 keV) verwendet werden konnten. 


3. Ergebnisse und Diskussion 


Bei samtlichen untersuchten Kristallen ergibt sich, daB die Licht- 
ausbeute S linear von der Teilchenenergie E abhangt in der Form 


S=a(E—E,). 


Fig. 1 zeigt das Resultat der Messungen am 3 mm dicken Kristall 1 
fiir Positronen, Fig. 2 fiir Elektronen. 

Der Abszissenabschnitt Ey hangt von der Art des Kristalls ab. Die 
Werte von £9 (fiir Positronen) und £@ (fiir Elektronen) wurden durch 
Ausgleichsrechnung bestimmt. Die Ergebnisse bei den einzelnen Kri- 
stallen sind in der Tabelle zusammengestellt (in den angegebenen Fehlern 
ist auch die Genauigkeit des Einkanaldiskriminators berticksichtigt). 

* Der Kristall wurde uns freundlicherweise von Herrn Dipl.-Phys. P. Krz1an 
zur Verfiigung gestellt. 

1 Lipsett, F.R.: Canad. J. Phys. 35, 284 (1957). 
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Die Ergebnisse sprechen dafiir, daB innerhalb der Fehlergrenzen 


E§ =E5 


ist. Bildet man fiir die Kristalle 1 und 3 die Mittelwerte, so ergibt sich 
4,6 keV fiir Nr. 1 und 3,6 keV fiir Nr. 3. Dies stimmt gut mit den Werten 


720 


700 


SJ 


S 


SS 


Relative Lichtousbeure S [%] 


20 


50 
Energie E* [keV] 


Fig. 1. 


thrazenkristalls als Funktion der 
der Positronen. S+=100% fiir E+=148,1 keV. 
Abszissenabschnitt: EF = (4,4 + 0,8) keV 


Lichtausbeute S+ eines 3mm dicken An- 
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Fig. 2. Lichtausbeute S~ eines 3 mm dicken Anthra- 
zenkristalls (desselben wie in Fig. 1) als Funktion 
der Energie E~ der Elektronen. S~ = 100% fiir E~ = 
148,1 keV (F-Linie von ThB). Abszissenabschnitt: 


Ej = (4,8 40,9) keV 


4,5 keV (fiir 1,5 mm Dicke) und 3,5 keV (fiir 0,28 mm Dicke) tiberein, 
die JOHNSTON u. Mitarb.’? mit elektrostatisch beschleunigten Elektronen 
gemessen haben. 


Tabelle 

Kristall Nr. | Dicke (mm) | Bemerkungen Abszissenabschnitt 
1 3 Oberflache bearbeitet Ej = (4,440,8) keV 
Eq = (4,8+ 0,9) keV 
2 3 unbearbeitete Spaltflache Ej = (7,6+0,7) keV 
Ey = (7,0 =: 0,7) keV 
; 3 0,22 aus Losung auskristallisiert Eg = (4,1 + 0,8) keV 
EG = (3,1 ate 0,8) keV 
4 _ Lochkristall Ej = (9,5 41,1) keV 


Der gréBere Abszissenabschnitt bei Kristall 2 besagt, daB die Licht- 


ausbeute hier etwas kleiner als bei 1 ist, so daB die Verwendung einer 
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frischen Spaltflache keine Verbesserung gegeniiber der geschilderten 
Methode der Oberflachenbearbeitung bringt. 

Direkte Vergleiche der Lichtausbeute S* fiir Positronen mit der Licht- 
ausbeute S~ fiir Elektronen wurden bei den Kristallen 1 bis 3 durch- 
gefiihrt, und zwar bei der Energie E* =E~ =148,1 keV, der Energie 
der F-Linie von ThB. Die Apparatur gestattet es, in verhaltnismaBig 
kurzer Zeit das Positronen- gegen das Elektronenpraparat oder umgekehrt 
auszutauschen. Das Verhaltnis S* (148,1 keV)/S~ (148,1 keV) ergibt sich 
bei allen Kristallen etwas kleiner als 100% ; im Mittel ist 


S* (148,1 keV) 


= Gilkey) eo eee a 


Die Werte der Einzelmessungen liegen zwischen 98 und 99%. Der an- 
gegebene mittlere Fehler beriicksichtigt neben den Schwankungen der 
Verstarkung auch Eich- und Einstellfehler des magnetischen Spektro- 
meters. 

Die gréBere Riickstreuung von Elektronen gegeniiber der von Posi- 
tronen!® kann nicht fiir einen etwaigen Unterschied der Lichtausbeute 
verantwortlich gemacht werden. Bei den hier in Betracht kommenden 
Energien und Kernladungszahlen hegt der Riickstreukoeffizient bei 
etwa 5%, und das Energiespektrum der riickgestreuten Elektronen 
ist praktisch konstant zwischen & =O und der Energie der Primar- 
elektronen, wenn senkrechter Einfall vorliegt!®. Unter diesen Voraus- 
setzungen laBt sich leicht zeigen, daB der von der Riickstreuung her- 
riihrende Untergrund im Impulsspektrum des Anthrazenkristalls das 
Maximum der Impulsverteilung fiir Elektronen von 150 keV um weniger 
als 41°/9) nach unten verschiebt; fiir Positronen ist diese Verschiebung 
noch geringer, und sie wird fiir beide Teilchensorten auch bei allen 
kleineren Energien nie groBer als etwa 1/,;) des experimentellen Fehlers. 
Der EinfluB der Riickstreuung auf die Gr6Be der Lichtausbeute kann 
demnach vollig vernachlassigt werden. 

Die beschriebenen Versuche kénnen als erneute Bestatigung der- 
jenigen friiheren Messungen mit Elektronen angesehen werden, die 
einen linearen Zusammenhang zwischen Energie und Lichtausbeute er- 
geben haben?”’, und zeigen dariiber hinaus: 

1. Auch ftir Positronen hangt die Szintillations-Lichtausbeute von 
Anthrazen linear von der Energie ab. 

2. Der Unterschied der Lichtausbeute fiir beide Teilchensorten kann, 
wenn tberhaupt vorhanden, nur gering sein. Zwar ergeben die Ver- 
gleichsmessungen systematisch etwas — im Mittel um 1,6% W— kleinere 


13 SELIGER, H.H.: Phys. Rev. 88, 408 (1952). 
14 Hotyipay, J.E., u. E.J. SteERNGLass: J. Appl. Phys. 28, 1189 (1957). 
15 KanTER, H.: Ann. Phys., Lpz. 20, 144 (1957). 
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Lichtausbeuten fiir Positronen, doch hat der mittlere Fehler (=-1,1 %) 
die gleiche GréBenordnung. Die Gleichheit der Abszisserabschnitte E% 
laBt darauf schlieBen, daB ein etwaiger Unterschied der Lichtausbeuten 
S* und S~ in einer etwas verschiedenen Steigung a der Geraden S = 
a(E—E,) bestehen miiBte. Die vorliegenden Untersuchungen lassen 
jedenfalls den SchluB zu, daB die Lichtausbeute fiir Positronen um héch- 
stens etwa 2% kleiner sein kann als die Lichtausbeute fiir Elektronen. 

DaB die Lichtausbeuten von Anthrazen fiir Elektronen und Posi- 
tronen auch bei héheren Energien praktisch gleich sind, wurde schon 
von SCHMIDT-OTT!® durch Vergleich des in einem Anthrazen-Spalt- 
kristall gemessenen Elektronenspektrums von Cu® mit dem Positronen- 
spektrum desselben Kerns gezeigt. 

Herrn Dr. W.-D. Scumipt-Ofrt sind wir fiir die uns im Anfang dieser Unter- 
suchungen geleistete Hilfe sehr zu Dank verpflichtet. Ferner danken wir der Rese- 
arch Corporation, New York, der Deutschen Forschungsgemeinschaft und dem 


Bundesministerium fiir Atomkernenergie und Wasserwirtschaft fiir die zur Ver- 
fiigung gestellten Mittel. 


16 ScumMipt-Or1t, W.D.: Z. Physik 154, 286 (1959). 
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Uber Messungen des Impulsspektrums 
und des positiven Exzesses 
von Ultrastrahlungsteilchen auf Meereshohe* 


Von 
O.C. ALLKOFER 
Mit 8 Figuren im Text 
(Eingegangen am 14. November 1959) 


Mit einem Ultrastrahlungs-Impulsspektrographen, bei dem die Ortsanzeige der 
geladenen Ultrastrahlungsteilchen durch Parallel-Platten-Funkenzahler und die 
Ablenkung durch einen Permanentmagneten von einer Ablenkkraft von 4000 x 
20 GauB - cm erfolgte (der Aufbau dieser Apparatur wurde bereits friiher beschrie- 
ben), wurde das Impulsspektrum der w-Mesonen der kosmischen Ultrastrahlung 
in einem Impulsbereich von 2: 10° bis 6 - 10! eV/c auf Meereshéhe gemessen. Die 
Ergebnisse stimmen im wesentlichen mit anderen derartigen Messungen uberein. 
Drei MeBpunkte des Intensitatsverhaltnisses von positiven zu negativen Mesonen 
(positiver Exzef8) werden ebenfalls angegeben. 


Einleitung 


Das Impulsspektrum der Ultrastrahlungsteilchen ist seit den Mes- 
sungen von I.G. WiLson! wiederholt gemessen worden. Dabei geschah 
die Registrierung der Bahnkriimmungen bei den ersten Messungen mit 
Hilfe der Nebelkammermethode. Die neueren Messungen des Impuls- 
spektrums wurden mit Impulsspektrographen durchgefiihrt, die sich zur 
Ortsanzeige der Teilchenbahnen oberhalb und unterhalb eines homogenen 
Magnetfeldes der Zahlrohrlagen bedienen. Zwei derartige Impuls- 
spektrographen wurden bisher aufgebaut: der eine befindet sich in 
Manchester und wurde von B.D. Hyames, G. Myrroti, B.G. OWEN und 
I.G. WILSON entwickelt?, der andere befindet sich in Melbourne und 
wird von G.E.Caro, J. K. Parry, und H.D. RATHGEBER? betrieben. Ob- 
wohl diese Ultrastrahlungsspektrographen gegentiber der Nebelkammer- 
methode viele Vorteile aufweisen, haben sie andererseits insofern Nach- 
teile, als die geometrische Dimension der Apparatur, ebenso wie die 
experimentelle und finanzielle Aufwendigkeit zugenommen hat. Das 


* Vorgetragen auf der Physikertagung in Berlin am 1. 10. 1959. 

1 Witson, I.G.: Nature, Lond. 158, 415 (1946). 

2 Hyams, B.D., M.G. Mytroi, B.G. OwENn u. I.G. Witson: Proc. Phys. Soc., 
Lond. A 63, 1053 (1950). 

3 Caro, D.E., J.K. Parry u. H.D. RaTtHGEBER: Aust. J. Sci. Res. A 4, 16 
(1951). 
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vorliegende Impulsspektrum wurde mit einem Impulsspektrographen 
gemessen, bei dem die Ortsanzeige der geladenen Teilchen oberhalb und 
unterhalb des Magnetfeldes durch Parallel-Platten-Funkenzahler er- 
folgte. Da die Ortsgenauigkeit des einzelnen Funkens eines Funken- 
zahlers wesentlich besser ist als die eines Geiger-Miiller-Zahlrohrs konnte 
im Vergleich zu den Impulsspektrometern, die sich der Zahlrohrlagen 
zur Ortsanzeige bedienen, die geometrische Dimension und die experi- 
mentelle Aufwendigkeit wesentlich reduziert werden. Der Aufbau dieser 
Apparatur wurde bereits frither beschrieben*. Dieser Spektrograph 
wurde zur Messung des Impulsspektrums und des Intensitatsverhilt- 
nisses von positiven zu negativen jz-Mesonen herangezogen. 


Die Genauigkeit der Impulsmessung 

Wie in # bereits angegeben wurde, ist der Teilchenort, der durch einen 
Funken in einem Parallel-Platten-Funkenzahler angezeigt wird, mit 
einem mittleren Fehler von 0,2 bis 0,3 mm behaftet. Dieser Fehler geht 
selbstverstandlich in den Fehler des Impulses ein, da ja die Impuls- 
messung der Hoéhenstrahlungsteilchen letzten Endes auf eine Messung 
des Winkels der durch die Funken oberhalb und unterhalb des Magneten 
bestimmten Geraden hinauslauft. Nimmt man von den zwei eine Gerade 
bildenden Funken den einen als fest an, so hat man als mittleren Fehler 


im Winkel 
Qa) MN, = 2 mM, = \3 - 0,024 cm, 
2a 3 3 


wo m,, den Ortsfehler des einzelnen Funken und a den Abstand zweier 
Funkenzahler angibt. Da der festgehaltene Funke ebenfalls mit dem 
Fehler m, behaftet ist, hat man richtiger zu sagen: 


My 
~— = D Da . 
Fiir die beiden Zahler, die unterhalb des Magnetfeldes die Gerade be- 
stimmen, hat man einen entsprechenden Fehler im Winkel, so daB man 
als mittleren Fehler der beiden Geraden von der Ungenauigkeit m‘, des 
einzelnen Funken herriihrend erhalt: 
O- == = . 
Als weitere Fehlerquelle bei der Impulsmessung ist der Fehler durch die 
Vielfachstreuung zu werten. Beim Durchgang durch Materie wird die 
Bahn eines Teilchens durch die Vielfachstreuung modifiziert. Dabei ist 
die Wahrscheinlichkeit, daB ein Teilchen mit dem Impuls # und der 


4 ALLKOFER, O.C.: Atomkernenergie H. 10 (1959). 
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Geschwindigkeit B in einem Winkel zwischen m und g +d@ abgelenkt 
wird nach MoLtERE® gegeben durch 


wy he 
e 2% dm+M'dg, 


wobei M’dq den Teil der Mehrfach- und Einzelstreuung beschreibt. 
Der Anteil der Vielfachstreuung ist also eine GauB-Verteilung mit der 
Halbwertsbreite 


UB 
e:-1\/2 
mit ie 
v= 22,9 108 ae 
he Be bers 97 
wobei 6 die Dicke in g/cm? angibt. Da B~10, erhalt man 
@O, AOS Z, 4 ah used 
A oF 
oder im BogenmaB ausgedriickt 
0; = 


Setzt man fiir Z, A, 9 und d die entsprechenden Daten fiir die Kupfer- 
elektroden der Zahler ein, so erhalt man einen Streuwinkel von: 


= AP 
Os = 1,88. 10 be 
Wahrend also der Gasentladungsfehler 9, umgekehrt proportional mit 
dem Abstand der Funkenzahler geht, geht der Fehler der Vielfachstreu- 
ung umgekehrt proportional mit dem Impuls und der Geschwindigkeit 
des Teilchens. 

Nun ware es ein leichtes, sich den Abstand auszurechnen, fiir den der 
Gasentladungsfehler fiir einen bestimmten Impuls etwa um einen 
Faktor 2 geringer ware als der Fehler durch die Vielfachstreuung, so daB 
der Gasentladungsfehler gegeniiber dem Fehler der Vielfachstreuung 
vernachlassigt werden kénnte. Da man aber nicht einen bestimmten 
Impuls, sondern das Spektrum messen will, miiBte man fiir jeden Impuls 
einen anderen Zahlerabstand vorgeben. Andererseits erfordern groBe 
Impulse so groBe Abstande fiir obige Bedingungen, da8 man kaum mehr 
eine brauchbare Intensitatsrate zu erwarten hatte. Bei unseren Mes- 
sungen wurde ein Zahlerabstand von 7,5 cm gewahlt und dabei in Kauf 
genommen, daf} mit zunehmendem Impuls des Teilchens der Fehler des 
Impulses wegen 

OG 


Sao 6 Ph 
a -os 10" 8 


> MorierE, G.: Z. Naturforsch. 3a, 78 (1948). 
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immer gréBer wird. Setzt man: 


0. = “0. 
mit «=«(p), so hat man als Gesamtfehler: 
O, = O51 +02 =/O,, (1) 
wobei plates, 
f=|1+e. 


Nun ist der Zusammenhang zwischen dem Impuls # und dem durch das 
Magnetfeld erzeugten Winkel der beiden Geraden gegeben durch 

2S 00L Bar, 

a aioaar 
In unserem Falle ist B= “ 
3835GB und 2 =20cm. Damit 
ergibt sich als Winkel der 
magnetischen Ablenkung: 


% 
Deas Aye 
tee, SON 3S 30 
m , — 
p S920 
oder mit Beriicksichtigung des 
70 
Streufeldes: 
ZOSeAOe 
Eb = : * (2) 
2 
Aus den Beziehungen (1) und 
(2) folgt damit fiir den pro- 
zentualen Fehler der Impuls- 70° 10" 70” 
messung: levi] 
Fig. 1. Prozentual aufgetragener MeBfehler des Impulses in 
O; = AF = TA fi [% | d Abhangigkeit von der GréBe des gemessenen Impulswertes 
a, 
m p 


Tragt man den Fehler in Abhangigkeit vom Impuls der Ultrastrahlungs- 
teilchen auf, so erhalt man die in Fig. 1 angegebene Kurve. Wahrend 
also die Zunahme des prozentualen Fehlers mit dem Impuls bis etwa 
10° eV/c relativ schwach ist, ist fiir Impulse gréBer als 10° eV/c die Ab- 
hangigkeit des Fehlers vom Impuls auf doppellogarithmischem Papier 
durch eine Gerade darstellbar. Die Zunahme des Fehlers mit gréBer 
werdendem Impuls ist sowohl bei den Messungen mit Zahlrohrschichten, 
als auch bei den Messungen mit der Nebelkammermethode vorhanden, 
wenngleich auch die Ursache bei den einzelnen Apparatetypen verschie- 
den ist. 
Das Impulsspektrum und Diskussion der Ergebnisse 


Der in* beschriebene Impulsspektrograph wurde zur Messung des 
Impulsspektrums der yz-Mesonen der kosmischen Ultrastrahlung heran- 
gezogen. Zur Absorption des gréBten Teils der Elektronen befand sich 
iiber der Apparatur eine Bleischicht von 2cm, auBerdem war in dem 
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Raum, in dem der Impulsspektrograph aufgestellt war, tiber der Appa- 
ratur noch eine Betonschicht von etwa 50 cm Dicke. Sicherlich hat man 
bei einer 2cm dicken Bleischicht eine relativ groBe Schauerrate zu er- 
warten, da diese Dicke der Bleischicht in etwa dem Maximum der Rossi- 
Kurve fiir Schauererzeugung entspricht. Da aber zur Festlegung der 
Geraden oberhalb und unterhalb des Magnetfeldes jeweils drei Funken- 
zihler vorhanden sind, kénnen diese Schauer leicht festgestellt werden. 
Der Abstand des obersten vom untersten Zahler der Apparatur betrug 
70cm. Mit dieser Anordnung konnte das Spektrum von 2- 10% bis 
6-10! eV/c gemessen werden, wobei der Fehler des Impulses bei den 
gréBten gemessenen Impulswerten allerdings schon sehr betrachtlich ist. 
Die Apparatur war 6 Wochen lang dauernd in Betrieb. Die Gesamtzahl 
der auswertbaren Bahnen betrug: 


N = 2324. 
Da durch das magnetische Feld positive und negative Teilchen vonein- 


ander unterschieden werden kénnen, wurden auBerdem die positiven 
und die negativen Teilchen separat registriert. Von den 2324 Teilchen 


waren No to55 
positiv und N_ = 1069 


negativ. Die Anzahl der Teilchen mit einem Impuls gréBer 100 BeV/c 
betrug 18. Es waren im ganzen 83% der Koinzidenzen auswertbar. 
Durch das Kriterium, das verlangt, daB sich die Bahnen der beiden 
Geraden oberhalb und unterhalb des Magneten in der Mitte des Magneten 
schneiden miissen, sind also 17% der Koinzidenzen fiir die Impulsaus- 
wertung unbrauchbar geworden. Das entspricht fast genau der Anzahl 
der auf Grund der Nullmessung zu erwartenden falschen Bahnen. 

Um unsere Ergebnisse mit anderen Messungen vergleichen zu kénnen, 
haben wir unser Spektrum bei dem Impulswert #=10*%eV/c an das 
durch Rossi angegebene Spektrum, also an den Wert 


I = 2,45 - 10°§ [cm™ sec sterad (MeV/c) 4] 


angepaBt. Da von Ross fiir die positiven und negativen mu-Mesonen 
keine separaten Spektren angegeben werden, haben wir aus den Messun- 
gen des positiven Exzesses, die von B.G. OWEN und I.G. WiLson® 
bisher mit den geringsten statistischen Fehlern gemacht wurden, zu- 
sammen mit dem obigen Wert von I des Rossi-Spektrums bei dem Im- 
pulswert von # = 10° eV/c den Anpassungswert der Intensitat fiir positive 
und negative y-Mesonen berechnet. Man findet 
I, =1,32-107§ [(cm™ sec+ sterad (MeV/c) +] 
und I_ =1,13- 107* [cm™ sec sterad (MeV/c)]. 


®§ OwEN, B.G., u. I.G. Witson: Proc. Phys. Soc., Lond. A 64, 417 (1951). 
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Die so angepaBten Spektren wurden fiir die positiven, negativen und 
alle w-Mesonen mit ihren statistischen Fehlern aufgetragen und sind in 


Fig. 2, 3 und 4 zu sehen. Wie 
daraus ersichtlich ist, liegt das 
Maximum der Intensitaét in allen 
drei Fallen in der Gegend von 
5 - 108 eV/c. Ferner ist erkenntlich, 
daB sich die Impulsspektren der 
positiven und der negativen p- 
Mesonen in ihrer Form nicht unter- 
scheiden bis auf die Tatsache, daB 
die Intensitatswerte des positiven 
Spektrums etwas hoher liegen als 
die des negativen Spektrums. In 
der Figur des Gesamtspektrums 
ist zum Vergleich das _ Rossi- 
Spektrum aufgetragen. Die Uber- 
einstimmung ist ziemlich gut. 
Die Intensitatswerte im Impuls- 
bereich yon 2*- 10° eV/e bis 7x 
108 eV/c sind bei unseren Messun- 
gen etwas grdBer, wahrend die 


ed 


he 


o? 


0 70” 


: D [ev/c] 


Fig. 3. Impulsspektrum der negativen Teilchen 
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Fig. 2. Impulsspektrum der positiven Teilchen 
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Fig. 4. Gesamtspektrum der «-Mesonen 
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Werte im Impulsbereich gréBer 3 -10°eV/c im Vergleich zum Rossi- 
Spektrum etwas zu gering sind. Das Impulsspektrum 1aBt sich in dem 
Bereich von 3 BeV/c bis 10 BeV/c durch ein Potenzgesetz der Form 
[=f 

darstellen. Beim Rossi-Spektrum betragt der Wert des Exponenten 
n =1,85, wahrend bei unseren Messungen der Wert mit 1 =1,83 ange- 
geben werden kann. 

Das Impulsspektrum ist, seitdem Rosst 1948 ein Spektrum aus 
bisher gemachten Messungen zusammenstellte, noch einige Male ge- 
messen worden. Besonders genaue Messungen wurden dabei von OWEN 


oO 
G2 G6 70 V4 16 22 26 BO ae 38 
p | BeV/c] 


Fig. 5. Positives Impulsspektrum auf linearem Netz 


und WILsoNn* und von CARo, PARRY und RATHGEBER?® angestellt. 
Beide Gruppen registrierten mit solchen magnetischen Spektrographen, 
bei denen die Teilchen durch Zahlrohrlagen angezeigt werden, und die 
Ablenkung durch riesige Elektromagnete erfolgt. Dabei zeigt das 
Spektrum von Caro et al. ahnliche Abweichungen vom Rossi-Spektrum 
wie das von uns gemessene. 

Eine weitere Messung des Impulsspektrums auf MeereshGhe wurde 
1955 von SHUJI Fukur mit Hilfe der Nebelkammermethode angestellt®. 
Dabei ergaben sich im Impulsbereich von 0,2 BeV/c bis 1 BeV/c wesent- 
lich geringere Intensitatswerte als beim Rossi-Spektrum. Es ist zwar 
in diesem Bereich eine Intensitatsverminderung deshalb zu erwarten, 
weil die Messungen am 24. nérdlichen Breitengrad angestellt wurden, und 
damit die Abschneideenergie fiir die Primaérkomponente der Ultrastrah- 
lung hoher liegt als fiir das bei 50° nérdlicher Breite angegebene Rossi- 


*? OwEN, B.G., u. I.G. Witson: Proc. Phys. Soc., Lond. A 68, 409 (1955). 
* Moroney, I.R., u. H.K. Parry: Aust. J. Sci. Res. 7, 423 (1954). 
® SHujt Fukui: J. Phys. Soc. Jap: 10, 735 (1955). 
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Spektrum. Allerdings sind diese Abweichungen noch groBer als man auf 
Grund des Abschneideeffektes der Primarkomponente erwarten wiirde. 


0. 
G2 G4 06 08 10 72 44 76 78.20 22 34 26 28 30 32 34 36 38 40 


Pp [BeW/c] 


Fig.6. Negatives Impulsspektrum auf linearem Netz 


Fukur rechnete das Mesonenspektrum bei diesem Breitengrad und 
fiir Meeresh6he aus dem Erzeugungsspektrum aus; er erhielt hier- 


bei aber eine geringere Abweichung 
vom Rossi-Spektrum als die gemessene 
aufwies. 

Eine weitere Messung des Impuls- 
spektrums auf Meeresh6he wurde in 
neuerer Zeit von GLASER, HAMERMESH 
und SAFOoNow!® gemacht. Bei diesen 
Versuchen wurde eine Apparatur be- 
stehend aus zwei Nebelkammern und 
einem dazwischen befindlichen Magnet- 
feld benutzt. Die Messungen, die bis zu 
Impulswerten von 100 BeV/c durchge- 
fiihrt wurden, zeigten im Intensitatsver- 
lauf in der Gegend 3 BeV/c eine Anomalie. 
Solch eine Abweichung, die beispiels- 
weise bei den Messungen von OWEN 
et al., Caro et al. und FuKu1 nicht 
auftrat, kénnte man beispielsweise auch 
bei unseren Messungen (Fig. 5 und 6) 
ablesen. In den Fig. 5, 6 und 7 sind die 
bereits in den Fig. 2,3 und 4 doppellog- 
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Fig. 7. Gesamtspektrum auf linearem Netz 


arithmisch aufgetragenen Impulsspektren in dem Impulsbereich von 
0,2 bis 3,8 BeV/c auf linearem Netz aufgezeichnet. 


10 GrasER, D.A., B. HAMERMESH u. G. SAFANOV: Phys. Rev. 80, 625 (1950). 
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Der positive Exze8 und Diskussion der Ergebnisse 


Der positive ExzeB, das ist die Tatsache, daB der positive Anteil der 
u-Mesonen gegentiber dem negativen iiberwiegt, 14Bt sich mit magneti- 
schen Spektrographen bei der Registrierung des Impulsspektrums gleich- 
zeitig mitmessen, da das Magnetfeld die verschieden geladenen Teilchen 
durch Ablenkung in entgegengesetzte Richtungen trennt. Dieser ExzeB, 
der einfach als Verhaltnis der Anzahl der positiven u-Mesonen zu der 
Anzahl der negativen angegeben werden kann, hat einen Wert der GroBen- 
ordnung 1,2 und erfordert daher zur genauen Registrierung ein umfang- 
reiches statistisches Material, besonders wenn die Werte in Abhangigkeit 
vom Impuls angegeben werden sollen. 

Der positive UberschuB ist letzten Endes darauf zuriickzufihren, 
da8 die primar in die Atmosphare einfallenden Teilchen positive Ladun- 
gen tragen. Beim StoB der Primarkomponente der Ultrastrahlung, die 
zum iiberwiegenden Teile aus Protonen besteht, mit den Luftmolekiilen 
der Atmosphare entstehen z-Mesonen, von denen die elektrisch gela- 
denen in etwa 10sec in positive und negative jw-Mesonen zerfallen. 
AuBerdem entstehen bei den St6B8en der Primarkomponente mit den 
Kernen der Luftmolekiile sekundare Nukleonen hoher Energie. Dabei 
nimmt man an, da gleich viele Protonen und Neutronen entstehen. Es 
besteht allerdings die Vermutung, daB dieses sekundére Nukleonen- 
spektrum eine relativ gréBere Anzahl von niederenergetischen Teilchen 
enthalt als das Primarspektrum. Es haben beispielsweise MyLRor und 
WILsoNn”™ gezeigt, daB das differentielle Impulsspektrum der Protonen 
auf Meereshoéhe von der GesetzmaBigkeit 


I~ p28 


ist, also die Intensitaten zu groBen Energien relativ stark abnehmen. 
Auch in groBen Héhen auf Photoplatten erhaltene Sterne lassen darauf 
schleBen, daB der niederenergetische Anteil der Sekundar-Nukleonen 
gegentiber den hochenergetischen tiberwiegt. Diese sekundare Nukleonen- 
komponente bildet nunihrerseits tiber die -Mesonen geladene y-Mesonen, 
die den von der Primarkomponente herriihrenden positiven ExzeB ver- 
wassern. Da andererseits die Intensitaten des sekundadren y-Mesonen- 
spektrums im niederenergetischen Bereich starker vertreten sind, ist 
in diesem Bereich die Verwasserung starker als bei hdheren Energien. 
Diese Uberlegungen ® wiirden also beim Auftr agen des positiven Exzesses 
einen Anstieg von niederen zu héheren Energien erwarten lassen. 


Die genauesten Messungen des positiven Uberschusses, also die 
Messungen mit den geringsten statistischen Fehlern in Abhangigkeit 


i 
11 Myrrot, M.G., u. I.G. Witson: Proc. Phys. Soc., Lond. A 64, 404 (1951). 
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vom Impuls der w#-Mesonen wurden bisher von OWEN und WILsoNn® an- 
gegeben. Bei diesen Messungen zeichnet sich gut ein Anstieg des Ex- 
zesses von 1 BeV/c bis 5 BeV/c ab. Andere Messungen, wie die von 
M. Conversi??, P. Bassi et al.18, N. NERESEN, R.B. BRopDE® und von 
CaRko et al.? widersprechen zwar gr6Btenteils den Messungen von OWEN 
und WIrson nicht, kénnen aber andererseits wegen des groBen statisti- 
schen MeBfehlers den Impulsgang des positiven Exzesses wenig erharten. 
Da bei unseren Messungen das auswertbare statistische Material im 
Vergleich zu den Messungen von OWEN und WILSON relativ gering war, 
ist bei unseren Werten der statistische Fehler doch noch recht betracht- 
lich. In Fig. 8 sind unsere 
MeBwerte in drei MeB- 
punkten zusammengefaBt 
und zusammen mit der 
Kurve von OWEN und 
WILSON aufgetragen. Der 
Wert des Exzesses bei dem 12 
Impuls von 1,3 BeV/c be- CG 
tragt bei unseren Messun- 
gen 1,38 und stimmt gut 
iiberein mit dem von GLa- 70° 0? 70” 
SER et al.!° bei 1,5 BeV/c plevlc] 
angegebenen Wert von Fig. 8. Positiver ExzeB mit Owen-Kurve 
1,36. Als nachster Wert 
ist bei GLASER bei einem Impuls von 2,5 BeV/c ein ExzeB von 1,24 
und als dritter Wert ein ExzeB von 1,15 bei dem Impulswert von 3,5 BeV/c 
angegeben. Die Messungen von GLASER zeigen also eine deutliche Ab- 
nahme des Exzesses von 1,5 BeV/c bis 3,5 BeV/c an, was mit unseren 
MeBwerten iibereinstimmt. Sicherlich ist die Zahl der Messungen noch 
wesentlich zu vergréBern, um genauere Werte des Exzesses zu erhalten. 
Es ist deshalb unser Ziel, mit dem Impulsspektrographen tiber langere 
Zeitraume zu registrieren. 


N,/W. 
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Gruppentheoretische Untersuchungen 
zum Schalenmodell 


II. Zum Problem der Translationsinvarianz 


Von 


MARTIN KRETZSCHMAR* 


(Eingegangen am 7. Januar 1960) 


In a previous paper a grouptheoretical scheme for the classification of wavefunc- 
tions has been developed from a consideration of the group of all transformations, 
which leave the nuclear hamiltonian invariant thereby taking into account also 
accidental degeneracies. This scheme is applied here to a translation-invariant 
hamiltonian with harmonic oscillator forces. The existence of a shell structure 
for the ground states is proved and the quantum numbers and symmetry properties 
of the wavefunctions of the ground states and of some excited states are derived. 
If translation-invariance is neglected, spurious states appear. It is shown how their 
quantum numbers and symmetry properties can be determined. Some remarks on 
a translation-invariant formulation of the Elliot-model conclude the paper. 


A. Einleitung 


Bei der Behandlung des Kernschalenmodells verzichtet man aus 
Griinden mathematischer Einfachheit im allgemeinen auf die Forderung 
nach Translationsinvarianz. Diese Vernachlassigung hat gewisse 
Schwierigkeiten bei der physikalischen Interpretation des Modells zur 
Folge, namlich das Auftreten von unphysikalischen Energieniveaus 
(, spurious states)’. Am iibersichtlichsten wird diese Erscheinung bei 
der Verwendung eines Oszillatorpotentials: Die Koordinaten des Schwer- 
punkts kénnen hier von denen der inneren Bewegung vollstandig sepa- 
riert werden, der Schwerpunkt des Kerns ist durch ein Oszillatorpoten- 
tial an den Koordinatenursprung gebunden, und jede Anregung von 
Schwingungen des Schwerpunkts in diesem Potential fithrt zu unphysi- 
kalischen Zustanden. Fiir andere Potentiale ist eine so klare Trennung 
in Schwerpunktsbewegung und innere Bewegung der Nukleonen nicht 


* Zur Zeit am Lawrence Radiation Laboratory, University of California, 
Berkeley (Calif). — An diesem Institut wurde die Arbeit zum AbschluB®B gebracht 
und das Manuskript fertiggestellt. 


1 Evxiot, J.P., and T.H.R. Skyrme: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 232, 561 
(1955). 
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mdoglich, und es ist schwer zu tibersehen, welchen EinfluB die Vernach- 
lassigung der Translationsinvarianz hat *. 

Es ist daher von gewissem Interesse, Methoden zu einer direkten 
Behandlung translationsinvarianter Schrédinger-Gleichungen zu _ ent- 
wickeln*~® und so den Umweg iiber die nichttranslationsinvariante 
Gleichung iiberfliissig zu machen. 

Da bei Beriicksichtigung des Pauli-Prinzips eine explizite Konstruk- 
tion der Wellenfunktionen angeregter Zustande selbst im einfachsten 
Fall, dem translationsinvarianten Oszillatorpotential, auf Schwierigkeiten 
st6Bt, haben wir versucht, wenigstens Aussagen iiber die zu den einzelnen 
Niveaus gehérigen Drehimpulsquantenzahlen, Symmetrieeigenschaften 
usw. Zu gewinnen, wozu eine gruppentheoretische Klassifizierung der Eigen- 
funktionen benutzt worden ist. Das iibliche Klassifizierungsverfahren 7° 
ist hierzu freilich nicht geeignet, denn es baut wesentlich auf die Tat- 
sache auf, daB die Eigenfunktionen eines nicht translationsinvarianten 
Schalenmodells antisymmetrisierte Produkte von A (Gesamtzahl der 
Nukleonen) Einteilchenwellenfunktionen (einschlieBlich der Spin- und 
Isospinanteile) sind. Eine nachtragliche Beriicksichtigung der durch die 
Translationsinvarianz bedingten Korrelation der Nukleonenbewegung 
ist hierbei nicht méglich, ttberdies muB man sich im allgemeinen auf die 
Betrachtung einer einzigen nicht abgeschlossenen Schale beschranken. 


Wir machen daher von einem anderen, in einer vorangegangenen 
Arbeit?® (im folgenden als I bezeichnet) entwickelten Klassifizierungs- 
verfahren Gebrauch, welches unter Beriicksichtigung der zufalligen 
Entartung von der Betrachtung der maximalen Symmetriegruppe des 
Hamilton-Operators ausgeht, im Fall des translationsinvarianten Oszil- 
latorpotentials mit LS-Kopplung also von dem direkten Produkt der 
unitaren Gruppe in 3(4—1) Dimensionen mit der Symmetriegruppe im 
Spin- und Isospinraum. Die zugrunde liegende allgemeine Idee ist, daB 
zu jedem Energieniveau eine bestimmte Darstellung der maximalen 


* Dieses Problem wurde in zahlreichen Arbeiten diskutiert. Vgl. insbesondere 
2 und 3 und die dort angegebene Literatur. 

2 GARTENHAUS, S., and C. ScHwarRTz: Phys. Rev. 108, 482 (1957). 

3 Lipkin, H. J.: Phys. Rev. 109, 2071 (1958); 110, 1395 (1958). 

4 Brocu, I., and Y.C. Hstew: Phys. Rev. 96, 382 (1954). — Hsien, Y.C., and 
I. Brocu: Phys. Rev. 101, 205 (1956). 

5 LUEDERS, G.: Unveréffentlichter Blaudruck des Max-Planck-Instituts ftir 
Physik, Miinchen. 

6 Morstius, P.: Unveréffentlichter Blaudruck des Inst. fiir Theor. Physik der 
Universitat Gottingen. 

7 Racan, G.: Phys. Rev. 76, 1352 (1949). 

8 Racan, G.: Group Theory and Spectroscopy (unver6ffentlichte Vorlesungs- 
ausarbeitung, Inst. f. Advanced Study, Princeton). 

®Eiiiot, J.P.: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 245, 128 (1958). 

10 KRETZSCHMAR, M.: Z. Physik 157, 433 (1959). 
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Symmetriegruppe gehért, und daB man durch Zerlegung dieser Dar- 
stellung nach irreduziblen Darstellungen geeigneter Untergruppen die zu 
dem betrachteten Energieniveau gehérigen Quantenzahlen wie Dreh- 
impuls, Symmetrieeigenschaften usw. bestimmen kann. 

Obgleich die in I entwickelte Klassifizierungsmethode in ihrer kon- 
kreten Form nur auf das Oszillatorpotential anwendbar ist, scheint es 
nicht ausgeschlossen, daB sich die zugrundeliegende Idee auch fiir die 
Behandlung anderer Potentiale ausnutzen 14Bt. Im Hinblick auf diese 
Moglichkeit werden wir im folgenden versuchen, den in I entwickelten 
Formalismus etwas anschaulicher und durchsichtiger zu machen, indem 
wir ihn auf einige konkrete Probleme anwenden, ohne Riicksicht darauf, 
daB sich diese wegen der speziellen Eigenschaften des Oszillatorpoten- 
tials zum Teil mit den herk6mmlichen Methoden einfacher lésen lassen. 
Wir werden auf diese Weise eine gewisse Einsicht in die Komplikationen 
gewinnen, die sich aus der Forderung nach Translationsinvarianz ergeben. 

Fiir Bezeichnungen und Definitionen, die im folgenden nicht naher 
erldutert sind, sei auf I verwiesen. (In) bedeutet einen Verweis auf 
Gl. (n) in I. 

B. Einfithrung des Pauli-Prinzips 
bei translationsinvariantem Hamilton-Operator 


Wir werden im folgenden ein durch die translationsinvariante 


Schrédinger-Gleichung HOW EW (1a) 
(i) “ 1 > 1 a alo 4 fe 1 S => a 
ee dit Ces >a ame Se TF) we 


beschriebenes System von A Nukleonen der Masse m betrachten. 
x, Daw. Pr ist der Koordinaten- bzw. Impulsoperator des k-ten Nukleons. 
Die Nukleonen sollen Spin und Isospin besitzen und auBerdem dem 
Pauli-Prinzip gentigen. Da die Spin- und Isospinoperatoren in (1b) 
nicht explizit auftreten, ist H") invariant gegeniiber beliebigen unitaren 
Transformationen im Spin- und Isospinraum. Es gibt insgesamt 44 
linear unabhangige Spin- und Isospinfunktionen. Unter Beriicksichti- 
gung des Ergebnisses von I, Abschnitt C finden wir daher als maximale 
Symmetriegruppe des Hamilton-Operators (1b) das direkte Produkt 
der unitaren Gruppen in 3(4—1) und in 44 Dimensionen, namlich 


& — Usc4—1 x Uy: (2) 


Wie wir in I, Abschnitt C sahen, entsprechen die Energieeigenwerte 
von (1) (E =7- hw + Nullpunktsenergie, 7 =0, 1, 2, ...) und die irredu- 
ziblen Darstellungen Ug (4 _ 4) 43 X Uga, a} elmander eineindeutig. In I, 
Abschnitt D wurde dann gezeigt, wie die Darstellungen Us (4-1), bei der 
Beschraénkung von U34_) auf die Untergruppe Of) x G (OG) 3-dimen- 
sionale Drehgruppe, G4 Gruppe der Permutationen der A Nukleonen) 


Gruppentheoretische Untersuchungen zum Schalenmodell. IT 287 


in irreduzible Darstellungen der kleineren Gruppe zerfallen. Ein typl- 
scher Summand in dieser Zerlegung war Of) x G4 ;,, wo {a} ein Young- 
Diagramm mit A Kastchen charakterisiert *. Andererseits ist Ux SG, 
eine Untergruppe von Uy: 


Ua Vay ee (3) 


Wenn man die Gruppe U,4 auf die Untergruppe Ul, x ©, beschrankt, 
zerfallt die Darstellung von U4 durch sich selbst in folgender Weise in 
irreduzible Darstellungen von Uy x G4 (vgl. H. BORNER™, Kap. V, §3 ff.): 


Uys = 2, Cia Une: (4) 
toh 
{x} durchlauft bei der Summation alle Young-Diagramme mit A Kast- 
chen und héchstens vier Zeilen. 
Wir sehen damit, daB die zu einem bestimmten Energieniveau ge- 
hoérige Darstellung der maximalen Symmetriegruppe des Kerns sich in 
eine direkte Summe von Gliedern des Typs 


Oe Sin Sy ey Une (5) 


zerlegen laBt. Das Produkt G4; X G4 laBt sich weiter ausredu- 
zieren [vgl. I, Gl. (A 4)]: 


S.,ta) X Saja) = LD baap Sa, tay: (6) 
{B} 


Das Pauli-Prinzip, die Forderung nach total antisymmetrischen Wellen- 
funktionen, verlangt nun, da auf der rechten Seite von (6) nur der 
Summand ©, 44, berticksichtigt wird, alle anderen Glieder sind als 
unphysikalisch zu verwerfen. ©, ;,4, kann auf der rechten Seite von (6) 
aber dann und nur dann auftreten, wenn das Young-Diagramm {x} zu 
{a} adjungiert ist. Der Gewichtsfaktor g, 744 ist in diesem Falle = 1. 
Da {x} aus héchstens vier Zeilen besteht, kann {a} nicht mehr als vier 
Spalten haben. Weil nach (4) {gz} keinerlei sonstigen Einschrankungen 
unterliegt, fiihrt also jeder in der Zerlegung von UUg.4~1), 4 aufiretende 
Term Sr, X G4 py 2 einem Wignerschen Supermultiplett von total anti- 
symmetrischen Wellenfunktionen, falls nur {a von der Form 


{a} = {4%, 3%, 2%,1%} mit 4a,+3a,1+2a,+4,=A (7) 


ist. Welche Werte von Gesamtspin und Gesamtisospin in einem Super- 
multiplett bei gegebenem {a} auftreten kénnen, ist an anderer Stelle 
gezeigt worden??. 

x Ein zur Charakterisierung einer Darstellung von ©, dienendes Young- 


Diagramm {«} werden wir in Zukunft auch kurz als Symmetriediagramm bezeichnen. 
11 BoERNER, H.: Darstellungen von Gruppen. Berlin-G6éttingen-Heidelberg: 


Springer 1955. 
12 KRETZSCHMAR, M.: Z. Physik 157, 558 (1959). 
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C. Das Schalenmodell 
bei translationsinvariantem Hamilton-Operator 


Wir wollen nun die energetisch niedrigsten und bei Beriicksichtigung 
des Pauli-Prinzips zulassigen Zustaénde aufsuchen und sehen, welche 
GesetzmaBigkeiten sich fiir ihre Abhangigkeit von der Gesamtnukleonen- 
zahl A ergeben. Was wir erwarten, ist das wohlbekannte Schalenmodell 
mit LS-Kopplung*. Auf Grund unserer bisherigen Ergebnisse kénnen 
wir die Frage nach den Grundzustanden so formulieren: Man bestimme 
das kleinstmégliche 7 derart, daB wenigstens eine der Darstellungen 
U4 1,49}, Wo {o} alle Young-Diagramme mit 7 Kastchen in hochstens drei 
Zeilen durchlauft, eine Darstellung G4 ;,, enthalt, wo {a} ein Young- 
Diagramm mit héchstens vier Spalten ist. Zu dem so bestimmten 7 
suche man alle totalantisymmetrischen Wellenfunktionen auf. 


a) Bestimmung des kleinstméglichen r in Abhangigkeit von A. 
Nach J, Abschnitt D haben wir zu jedem in Betracht kommenden 1 fiir 
alle méglichen {9} den inneren Plethysmus {A —1, 1} © {@} zu berechnen. 
Nach LitrLEwooDs Theorem (Anhang zu I, Abschnitt 4) haben wir hierzu 
den Operator D [vgl. I, Gl. (A 17)] auf {0} anzuwenden. Es ist zweck- 
maBig, D in eine Summe von Teiloperatoren zu zerlegen 


D =>4, (8) 


derart, daB A,, angewandt auf ein Diagramm mit 7 Kastchen, eine 
Summe von Diagrammen mit r—/ (/<r) Kastchen ergibt. Fiir 1/>7 
erhalt man 0. Die ersten Glieder in dieser Zerlegung sind 


A, =D((2}) +{HD(B}) + D(a) +e Qemy, ” 


* Der einfachste Weg zur Bestimmung der Grundzustande fiihrt wegen der 
speziellen Eigenschaften des Oszillators bekanntlich iiber die Betrachtung des (1) 
entsprechenden, aber nicht translationsinvarianten Hamilton-Operators 


A 
1 = as 
H= Dien p; 4 ae (*) 


Man hat sich nur zu iiberlegen, da8 sich die Eigenfunktionen von (*) von denen 
von (1) nur durch einen Faktor unterscheiden, welcher eine Schwerpunktsschwin- 
gung beschreibt und symmetrisch in allen A Teilchen ist. Im Falle eines Grund- 
zustandes muB es sich um die Nullpunktsschwingung handeln, welche mit keinerlei 
Bahndrehimpuls verkniipft ist. In der vorliegenden Untersuchung vermeiden wir 
diesen Weg, da wir Einsicht gewinnen wollen in die Schwierigkeiten, die sich bei 
einer direkten Behandlung des translationsinvarianten Hamilton-Operators ergeben. 
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Nach I, Gl. (A 19) folgt weiter 
A, = D((2}) + {1}D(G}) + 2}D((4}) +2} (2,2}) +4) (6.43). (40) 
LITTLEWooDs Theorem verlangt nun, da8 wir die Koeffizienten Vy ye oa) 
D {0} = 4,9} = DV ea {0} (ut) 


berechnen, worin die {o} Young-Diagramme mit s (0<s<7) Kastchen 
sind. Das gewiinschte Resultat erhalten wir dann in der Form 


ja AG) ot = ea oe (12) 
Die Symbole {A —s,o} sind aber im allgemeinen noch keine Young- 
Diagramme, sondern verallgemeinerte Symbole im Sinne von I, S. 455, 
FuBnote *, die erst noch durch ,,Rechtsverschieben‘’ von A—s in 
Symbole fiir Young-Diagramme [welche (I, A1) und (I, A2) geniigen] 
verwandelt werden miissen. 


Wir beginnen nun mit der Besprechung der einfachsten Falle. Wenn 
y =0, dann ist Ay {0} = {0} und alle anderen Glieder in D {0} verschwinden. 
Nach (12) erhalten wir also 


{4 —1, 1} © {0} = (4}. (13) 


Dies bedeutet, daB fiir A =2, 3, 4 v=0O den Grundzustand liefert 
und da8 wir die Funktion @, [vgl. (I 20)] als raumlichen Anteil der 
Wellenfunktion des Grundzustandes verwenden k6énnen. 


Fiir A> 4 erhalt man mit y =O nur Young-Diagramme mit mehr als 
vier Spalten. Also haben wir das nachstgréBere 7 zu untersuchen. Das 
einzige Diagramm fiir 7 =1 ist {0} = {1}. Es liefert 


Di} = (A, +4,) 43 = 4} (14) 
und damit 
CA Ont SA A (15) 


Durch das Pauli-Prinzip zugelassene Zustande existieren bei 7 =1 also 
fir 2<A<5. Fir A<4 handelt es sich um angeregte Zustande, da der 
Grundzustand bei 7 =0 liegt. Fiir A =5 jedoch erhalt man den Grund- 
zustand. Wir kénnen daher als raumliche Eigenfunktionen des Grund- 
zustandes des 5-Nukleonensystems 


= Oe) (a 412, 35 te Ob ae Acta a) (16) 
angeben. 
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Fiir das 6-Nukleonensystem hat man 7=2 und die Diagramme 
fo} ={2' und {0} ={1?} in Betracht zu ziehen. Es ist 


D {2} = (Ay + 4; + As) {2} = {2} + 1} + {0}, (17) 
D {1°} =(4,+ A, + Ag) {17} = {17} (18) 
und daher 
{A —41, 1} © {2} = {A —2, 2} + {A —1, 1} + {4}, (19) 
fA —1, 1} © {43} = {A= 2; 1,4}. (20) 


Mit dem Pauli-Prinzip vertragliche Funktionen existieren fir AS6. 
Insbesondere tragen die Diagramme {A —2, 2} und {A —2, 1, 1}.zum 
Grundzustand des 6-Nukleonensystems bei. Dieser ist entartet, die 
Permutationssymmetrie des raumlichen Anteils seiner Wellenfunktion 
ist nicht mehr eindeutig bestimmt. Da die Grundzustande fiir A <5 
bei kleineren 7 liegen, liefert 7 =2 fiir diese A angeregte Zustande. 


Analog erhalt man fiir 7=3 
{A—1, 1} O43} = {4 =3, 3} + {4 —2, 2} 4 {A— 2,4, 1) + ara 
| {4 —1,1$ + {A —1, 1} + {4}, 


{A —1,1} © {2, 1} = {A —3, 2,1} + {A —2, 2} 4 
+ {A —2,1,1} + {A —1, 1}, | (210) 


{A —1, 4} © {13} = {A —3, 1, 4, 1}. (21 c) 


Jeweils der erste auf der rechten Seite von (21a), (21b), (21c) stehende 
Summand gibt einen Beitrag zum Grundzustand fiir A =7. Die Ent- 
artung ist jetzt noch gréBer geworden. 

In der gleichen Weise kann man fortfahren. Den Grundzustand des 
A-Nukleonensystems (4 =5), welcher mit wachsendem A zundachst 
immer mehr entartet, erhalt man bei v= A—4. Man betrachtet die zu 
diesem 7 gehorigen Diagramme {o} (mit héchstens drei Zeilen) und 
findet, da&B zum Grundzustand des A-Nukleonensystems gerade die 
Symmetriediagramme {A—vy, 0} beitragen, welche aus dem Glied 
A, {o} = {o} auf der rechten Seite von (11) hervorgehen, allerdings nur, 
wenn {0} nicht mehr als vier Spalten hat. Daraus folgt, daB bei ry =12, 
d.h. A =16 das bisherige Konstruktionsverfahren nicht mehr weiter 
fithrt. Fiir A =15 undy =11 tragt als einziges Diagramm {0} = {4, 4, 3} 
zum Grundzustand beiund liefert als Symmetriediagramm {x} = {4, 4, 4, 3}. 
Ebenso tragt bei d =16, 7 =12 nur das Diagramm {0} = {4?! zum Grund- 
zustand bei und fiihrt zu der Symmetrie {a} = {44}. 

Da wir bisher, d.-h. mit y<12, keinen mit dem Pauli-Prinzip ver- 
traglichen Zustand fiir A217 konstruieren konnten, miissen wir nun 


Gruppentheoretische Untersuchungen zum Schalenmodell. II 291 


auch Diagramme {0} mit 13 und mehr Kastchen, und d.h. wegen der 
Beschrankung auf drei Zeilen, mit fiinf und mehr Spalten, betrachten. 
Untersuchen wir etwa {0} ={5, 4, 4}. Gl. (11) lautet nun 


D{5, 4,4} = (4) +4, +++» +Ays) £5, 4, 4}, (22) 
wobei 


Ae, 454) = bys, (23 a) 


Ay 15,4, 4} = (114, 4, 3} + UNS, 4, 2} | 
={5,4,3} +{4.4,4} + {4, 4,3, 1} + (6,4, 2} + ¢ (235) 

a5) Oey ta A eels 
| 30) 


(4, +--+ +43) {5, 4,4} = Summe von Diagrammen 
mit 11 Kastchen und weniger. 


Betrachten wir nun den Fall A =17 und gehen wir zu Gl. (12) iiber. 
Dann erhalten wir aus (23a) * 


145 5,4, 4) =0 (24a) 
aus (23 b) 
{5,5,4,3} + (5,4,4,4} + {5,443.4} + en 
aA; 4 2 ea 5y5, 52) 4 15, 54S} ees, 4p 2.4} 


aus (23c) eine Summe der Gestalt 
{6,...} +--+ 47,..} +--+ {8.0} 4++--4+ {47}. (24c) 


Wir erhalten also kein einziges Symmetriediagramm mit nicht mehr als 
vier Spalten. Gleiches gilt fiir alle anderen Diagramme {0} mit 13 Kast- 
chen. Wir sind daher gezwungen, zu 7=14 zu gehen. Hier aber sehen 
wir, daB {0} = {6, 4, 4} fiir A =17 zu einem mit dem Pauli-Prinzip ver- 
traglichen Zustand fiihrt, denn in (11) kommt jetzt vor 


A, {6,444 =(} {4444 +---={144414} +--- (25) 


und das ganz rechts explizit hingeschriebene Glied geht beim Ubergang 
zu (12) in das Symmetriediagramm {a} = {4, 4, 4, 4, 1} tiber. Man tiber- 
legt sich leicht, daB es keine sonstigen Méglichkeiten gibt, zu A =17 und 
y =14 einen zulassigen Zustand zu konstruieren. 


* Dies folgt aus I, S. 455, FuBnote *. Im allgemeinen erhalt man ein nicht ver- 
schwindendes Resultat. Etwa bei {0}={6, 4, 3} geht aus A, {g} das Symmetrie- 
diagramm {4, 6, 4, 3}= —{5, 5,4, 3} hervor, welches sich dann gegen ein aus 
A, {6, 4, 3} entstehendes Diagramm weghebt. 
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In ahnlicher Weise kann man mit 7=15 keinen zuldssigen Zustand 
fiir A —18 konstruieren. Denn man hatte von den Diagrammen {9} 
mit 15 Kastchen mittels D mindestens drei Kastchen wegzudifferenzie- 
ren, um auf der rechten Seite von (11) Diagramme mit héchstens vier 
Spalten zu erhalten. Diese kénnten dann héchstens 13 Kastchen haben, 
da geeignete Differentiationen erst von 4, und den héheren Operatoren 
bewirkt werden. Die resultierenden Diagramme mit 13 Kastchen fiihren 
nach (12) aber wiederum notwendig zu Symmetriediagrammen mit finf 
und mehr Spalten. Geht man zu 7=16, so sieht man sofort, daB die 
Diagramme {0} = {8, 4, 4}, {7, 5, 4} und {6, 6, 4} zu Symmetriediagram- 
men fiihren, die durch das Pauli-Prinzip zugelassen sind. 

Aus dieser Betrachtung erkennt man das oberhalb A —16 giiltige 
Aufbauprinzip: Fiir jedes hinzugefiigte Nukleon mu8 man 7 um 2 
erhéhen, um den Grundzustand konstruieren zu kénnen. Auch dieses 
Aufbauprinzip wird nur bis zu einem gewissen Punkt gelten, von dem an 
man fiir jedes hinzugefiigte Nukleon 7 um 3 zu erhdhen hat, und so 
fort. In der Sprache des Schalenmodells driickt man die eben gewonne- 
nen Resultate so aus: Fiir A im Intervall 1<A<4 wird die 0-Schale 
ausgebaut, im Intervall 5<A<16 die 1-Schale, und mit A =17 be- 
ginnt der Aufbau der 2-Schale. 


Da die zu den Grundzustaénden gehérigen Symmetriediagramme 
innerhalb der 1-Schale durch {A —r, 9} gegeben sind [denn sie gehen 
aus dem Glied Ay {o} auf der rechten Seite von (11) hervor], ist innerhalb 
dieser Schale die Klassifizierung nach Diagrammen {9}, d.h. nach Dar- 
stellungen der Gruppe U,, mit der Klassifizierung nach Permutations- 
symmetrien aquivalent. Fiir die héheren Schalen gilt das nicht mehr. 


b) Bestimmung aller total antisymmetrischen Wellenfunktionen fiir 
den tiefsten Energieeigenwert. Nach I und dem hier gesagten hat man 
in folgender Weise vorzugehen: Zu dem im vorigen Absatz bestimmten 
minimalen 7 betrachte man alle Diagramme {0} mit héchstens drei Zeilen, 
man berechne {A —1, 1} © {o} und suche aus diesem Ausdruck alle 
Symmetriediagramme {x} mit héchstens vier Spalten heraus. Man ver- 
schaffe sich dann die Zerlegung von Us ;,, nach irreduziblen Darstellungen 
von O§*) (vgl. I, Abschnitt D III). {«} ist mit jedem der in Us ¢) VOr- 
kommenden Bahndrehimpulse L zu kombinieren, und jede solche Kom- 
bination ({«}, 2) gibt AnlaB zu einem Wignerschen Supermultiplett 
(vgl. Il, Abschnitt B), das seinerseits wieder nach den Eigenwerten von 
Gesamtspin und Gesamtisospin eingeteilt werden kann. Wegen I, 
Gl. (30) sind alle Symmetrien {«}, die aus dem gleichen Diagramm {9} 
hervorgehen, mit der gleichen Serie von Eigenwerten des Bahn- 
drehimpulses verkniipft. Man findet auf diese Weise leicht die 
Tabelle 1. 
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D. Berechnung angeregter Zustande 


Der Bestimmung von Quantenzahlen angeregter Zustande liegt das 
gleiche Verfahren zugrunde, das wir im vorigen Abschnitt zur Diskussion 
der Grundzustinde verwendet haben. Lediglich ist jetzt 7 bei gegebenem 
Aum 1, 2, 3,... Einheiten gréBer als das zum Grundzustand gehdrige 7. 
Auch spielen die in I, S. 455, FuBnote * erwahnten Komplikationen eine 
Rolle. Wir geben daher zwei Beispiele, indem wir den ersten angeregten 
Zustand zu A =16 und zu A =17 diskutieren. 


a) 1. angeregter Zustand zu A=16. Da der Grundzustand zu 
vy =12 gehért, haben wir jetzt die zu y=13 gehérigen Diagramme {0} 
za betrachten. Um {A —1, 1} © {o} zu erhalten, haben wir nach Ab- 
schnitt C, GL (44) 


13 
D{o} =D Ai{o} (26 


zu berechnen. Man iiberlegt sich leicht, daB nur der Anteil (4) + 4,) {oe} 
zu Symmetriediagrammen mit héchstens vier Spalten AnlaB geben kann, 
denn A, {0} bzw. A; {o} bzw. ... bestehen aus Diagrammen mit 11 bzw. 
10 bzw. ... Kastchen und liefern beim Ubergang zu (12) Symmetrie- 
diagramme, die in der ersten Zeile 5 bzw. 6 bzw. .. . Kastchen besitzen. 
Daraus folgt, da8 nur die beiden Diagramme {o}={5, 4, 4} und 
{o} = {6, 4, 3} zu total antisymmetrischen Funktionen fithren kénnen. 


Das Diagramm {5, 4, 4} 
Es ist 
Ag oy 4p 4} S155 4a (27a) 
A, {5, 4,4} = {1} (4, 4, 3} + {1} {5, 4, 2} 
= {5,4,3} + {4, 4, 4} + {4, 4,3, 4}+ 
+ {6, 4, 2} + {5, 5,2} + {5, 4, 3} + {5, 4, 2, 4} 
Beim Ubergang von Gl. (14) zu Gl. (12) liefert (27a) nach den Regeln 
von I, S. 455, FuBnote * den Beitrag 


VA 1B A 4) eA eeae (28) 
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Ebenso liefert (27b) den Beitrag (in allen Klammern ist A —12 —4 als 
erste Ziffer hinzuzufiigen) 


14, 5,4,3} + {44} + 148, 3, 1} + {4, 6, 4, 2} + 

a {4, ae ey, 4,3} + {4, oh 4, 2,41} (29) 
Ae Ae oe ty ert 2). 

Da die iibrigen Glieder von D{5, 4, 4} nur zu Symmetriediagrammen mit 

fiinf und mehr Spalten fihren, liefert also {A —1, 1} © {5, 4, 4} nur die 

eine, mit dem Pauli-Prinzip vertragliche Symmetrie {43, 3, 1}. In gleicher 

Weise findet man, daB in der Summe 


(A, +A, sE6 Pde + A,3) {6, 4,3} = 16,4, 3} + {1} {4?, 33 ain le 

= {6,4,3} + {5,43} + {4} + {43,4} +--- 

nur das 3. und 4. Glied auf der rechten Seite zu einer vom Pauli-Prinzip 

zugelassenen Symmetrie fiihren, namlich zu {44} und {43, 3,1}. Alle 

sonstigen Diagramme {0} mit 13 Kastchen liefern, da die durch das 

Pauli-Prinzip zugelassenen Symmetrien héchstens aus Ay{o} oder 

A, {o} hervorgehen kénnen, keine hinreichend antisymmetrischen Funk- 
tionen. Unser Ergebnis also ist: 


Zu {0} = {5,4,4} gehért {x} = (45,3, 1}, 
7a 0} = 40,43) gehoren (a) =\4*)sund: {o} == 749 3 4). 


Nehmen wir die anderen Quantenzahlen hinzu, so ergibt sich: 


| 30) 


Tabelle 2. Quantenzahlen fiir den 1. angeregten Zustand zu A = 16 


r|s Bee =k {a} ae ee | @ (S, 7) 
aN ey 4 4?) Sty | 245, 44) 1,22 SF | OM GO) Ca) 
iio | 643) | 321+ (4) | Afeas | (44 (0,0) 
| | (485-35 8 | Ai{6, 4,3} | {5,473} | (0,1) (4,0) (1,4) 
13; 1| {5, 42} 1 {44} A, {43} {44} | (0,0) 


Zusammenstellung der Resultate von Abschnitt D, a) und E, c). s=0 charak- 
terisiert die aus dem translationsinvarianten Hamilton-Operator hervorgehenden 
physikalischen Zustande, s = 1 den bei Vernachlassigung der Translationsinvarianz 
hinzukommenden ,,spurious state“ (vgl. Abschnitt E, c). Im tbrigen ist die Anord- 
nung der Tabelle ahnlich wie bei Tabelle 1. 


b) 1. angeregter Zustand zu A=17. Da der Grundzustand zu 
y=14 gehért, haben wir hier Diagramme {0} zu 7=15 zu betrachten. 
Da man zur Berechnung des Grundzustandes den Operator 4, benutzen 
muB (vgl. Tabelle 1), werden fiir den ersten angeregten Zustand vor allem 
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die aus A,{o} hervorgehenden Glieder wichtig sein*. Der Gang der 
Rechnung ist im iibrigen derselbe wie unter a), und wir geben daher nur 
einige Zwischenresultate und das Endresultat in Form einer Tabelle an. 
Diagramme {0}, die keine zuldssigen Symmetrien liefern, sind ausge- 
lassen. 

E. ,,Spurious States‘ 


Wahrend wir bisher nur den translationsinvarianten Hamilton- 
Operator (1) und seine Eigenfunktionen betrachtet haben, werden wir 
nun auch den Operator 


A 
= 1 => bee 
A” => tam Pr i 2 Zee (31) 


bei welchem die Translationsinvarianz vernachlassigt ist, in die Be- 
trachtung einbeziehen. Wie schon in I, Abschnitt B gezeigt wurde, 
unterscheiden sich die Eigenfunktionen von (31) von denen von (1) durch 
einen Anteil, welcher eine Bewegung des Schwerpunkts um den Koordi- 
natenursprung beschreibt. Nur in einfachen Fallen besteht dieser Anteil 
aus einem multiplikativen Faktor. Ein ,,physikalischer Zustand“ hegt 
vor, wenn die Schwerpunktsbewegung nur aus der Nullpunktsschwingung 
besteht, ein ,,unphysikalischer Zustand“ (spurious state) in allen anderen 
Fallen. Sehr einfach sind die Verhaltnisse bei einem 1-dimensionalen 
Modell (ohne Pauli-Prinzip) zu tibersehen: 


a) 1-dimensionales Modell. Bei Verwendung der in I eingefiihrten 
Bezeichnungen [vgl. insbesondere I, Gl. (5), (6), (10), (45) und (21) ] lautet 
der Hamilton-Operator 


A 
PO he Sa. ae, (32a) 
k=1 
At 
HO == ho >a: a, (32b) 
k=l 


(die griechischen Indizes fallen im 1-dimensionalen Fall natiirlich weg) 
und die Wellenfunktionen zur Energie E =r7-hq@ sind gegeben durch 


sae = Naas Gj. - vee aj DE esy ea) PolSAle 23a) 


AR=L _ Vme AS gs 

mM ey 
DY (stale eso asy at) =(2i) se , (33 b) 
Po(E4) = ieee . (33) 


* Die allgemeine Regel ist: Wenn die Symmetriediagramme des Grundzustan- 
des aus denjenigen Gliedern auf der rechten Seite von (11) hervorgehen, die man 
durch Anwendung von A,, auf Diagramme {go} mit 7g Kastchen erhalt, dann gehen 
die Symmetriediagramme des n-ten angeregten Zustandes aus denjenigen Gliedern 
von (11) hervor, die man durch Anwendung von Aj, +44. +°°* +4 min aut 
Diagramme {09} mit 7g-+ Kastchen erhalt. 
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Wenn in dem Produkt aj a}. ... - aj* der Faktor aj s-mal vorkommt, 
also s Quanten der Schwan unkicelne eure angeregt sind, kann man 
von ¥;;,.;,, einen Faktor (@4)° (£4) abtrennen, der Rest ist eine 


Eigenfunktion von H) zur Energie E =(r —s)ha@. Wir gewinnen damit 
eine Ubersicht iiber die Eigenfunktionen von H™ zur Energie E =r - ho: 
sie kénnen eingeteilt werden inv + 1 Klassen, je nachdem 0, 1, 2,...,7—14 
oder y Quanten der Schwerpunktsschwingung angeregt sind. Der von 
den inneren Koordinaten &,, é,,...,&4 -, abhangige Anteil der Wellen- 
funktion durchlauft jeweils die Gesamtheit der Wellenfunktionen von H“) 
zur Energie 7- him, (r—1) hw,...,h@ oder 0. Da die Schwerpunkts- 
koordinate in allen A Teilchen symmetrisch ist, ist allem der von 
E,,...,&4_, abhangende Faktor fiir die Eigenschaften der Wellenfunk- 
tion bei Vertauschungen der Nukleonen maBgebend. Im Rahmen der in 
I behandelten gruppentheoretischen Klassifizierung gehdren die Eigen- 
funktionen von H” zur Energie 7: fiw zu der Darstellung U4 ;,,, die Eigen- 
funktionen von H" zur Energie (y—s)f@ zur Darstellung Uy_1,4—,)- 
Wenn man die unitare Gruppe auf die symmetrische Gruppe beschrankt, 
also die Wellenfunktionen nach Permutationssymmetrien klassifiziert, 
dann gehen Uy »,, bzw. U4_1, 4-3; ber in (34) bzw. (35). (Vgl. hierzu I, 
Abschnitt D) 


(Sa, ¢a—1,13 + Sa, tay) @ 7} = ({4 —1, 1} + {A}) © {7}, (34) 
@4 1421, 8  — 5} = {4 —41,1} © 7s}. (35) 
Nach I, Gl. (A 21) gilt aber [vgl. auch (I, A20)] 


(4 1,4} + {4}) Of} =F (4-1, 0-3) 0 (HOG) 
: (36) 
= ant! —1, 1430 {7s}. 


Diese Gleichung driickt in der Sprache der Gruppentheorie genau die 
oben hergeleitete Einteilung der Wellenfunktionen von H® inv +14 Klas- 
sen mit jeweils verschiedener Energie siw der Schwerpunktsbewegung 
aus. 

b) Der 3-dimensionale Fall. Der wesentliche Unterschied zum 1-di- 
mensionalen Fall besteht darin, daB jetzt die Schwerpunktsbewegung mit 
einem Drehimpuls verkniipft sein kann, welcher zum gesamten Bahn- 
drehimpuls beitragt. Dies hat zur Folge, daB die Wellenfunktion jetzt 
im allgemeinen nicht mehr einfach in zwei Faktoren zerfallt, die nur von 
Schwerpunkts- bzw. inneren Koordinaten abhangen. Fiir die gruppen- 
theoretische Klassifizierung der Zustande ist diese Komplikation aber 
ohne Belang. Wie im 1-dimensionalen Fall kann man die Wellenfunk- 
tionen zur Energie rhw wieder in y +1 Klassen einteilen, je nachdem 
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0, 1,...,7—1 oder 7 Quanten der Energie auf die Schwerpunktsbewe- 
gung entfallen. Ist der Ortsanteil der Wellenfunktion durch [vgl. I, 
Gl. (24) und (23)] 


es: SSN) aeragae a 7 
Le Re oilers —) Be iy Deis” vee Ay G PD, (37) 


Ap Vp 


gegeben, so kann das Operatorprodukt auf der rechten Seite zerlegt 
werden in (aya) - (ayy) - (az4)** und einen zweiten Anteil, in dem nur 
Operatoren aj; mit 7<AW—41 vorkommen. Es sind in diesem Falle 
S) +52 -+5S3=s Quanten der Schwerpunktsbewegung angeregt, und bei 
Permutationen der Nukleonen transformiert sich (azi4) « (ad4)® + (agy)® 
wie 

S44} © {s} = 4 44;= {A}, 


d.h. nach der 1-Darstellung. Die folgende Gl. (38) [vgl. (I, 48) und I, 
S. 456, Gl. (A 23)] ist das Analogon zu (36) 


({4} + {4 —1,1}) Ofe} =D ((4}O)O(ZL oA 1, HOG) 


r (38) 
= 2 (Eee {4 —1,13.0 ). 
) 


Bei festem to} ={s} durchlauft hierin {rt} alle Young-Diagramme mit 
vy —s Kastchen in hochstens drei Zeilen. Der zu s=0O gehérige Sum- 
mand, LL pepe Ay Oat) == 74 4 Ao} trat schon bel aden 


Diskussion des Hamilton-Operators H“) auf, er entspricht den _,,physi- 
kalischen‘‘ Zustanden, bei denen s=0O Quanten der Schwerpunkts- 
bewegung angeregt sind. Die ganze iibrige Summe liefert unphysikali- 
sche Zustande, wobei shw der auf die Schwerpunktsbewegung entfallende 
Anteil der Energie ist. Aus dem Multiplikationsgesetz fiir das Produkt 
{ol{r} ergibt sich leicht, daB fiir {o} ={s} der Koeffizient [[,, nur die 
Werte 0 und 1 annehmen kann. Jede der bei der Ausreduktion der 
Formel (38) erhaltenen Darstellungen von Gy, ist nach I mit der Dar- 
stellung U3 ;,, bzw. mit allen in Us; ,,, enthaltenen Darstellungen Of eval 
kombinieren. Die daraus resultierenden Quantenzahlen L geben den 
gesamten Bahndrehimpuls einschlieBlich des von der Schwerpunkts- 
bewegung herriihrenden Anteils an. Um bei einem unphysikalischen Zu- 
stand den auf die innere Bewegung der Nukleonen allein entfallenden An- 
teil des Drehimpulses zu bestimmen, hat man zu iiberlegen, aus welchem 
Summanden {A —1, 1} © {t} der betreffende Zustand hervorgegangen 
ist. Jede der in Ug ;,, enthaltenen Darstellungen von O) fiihrt zu einem 
méglichen Wert des Drehimpulses der inneren Bewegung. Um diese 
Z. Physik, Bd, 158 20 
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GesetzmaBigkeiten noch etwas anschaulicher zu machen, werden wir 
jetzt noch die zum ersten angeregten Zustand gehérigen , Spurious states" 
fiir die Falle A =16 und A =17 berechnen. 


c) ,,spurious states‘‘ im 1. angeregten Zustand bei A = 16. Die in 
Abschnitt D angegebenen Anregungszustande fiir A =16 sind aus der 
Diskussion des translationsinvarianten Hamilton-Operators hervor- 
gegangen und entsprechen in Gl. (38), d.-h. in den Zerlegungen von 
({A} +{A—1, 1}) O{5, 4, 4} und ({4} + {4 —1, 1}) O{6, 4, 3} den Glie- 


Gems miat si 05 


({4} + {A —1,1}) © (5,4, 4} ={4—-1, 1} © [5,4, 4} + 


BS) 
+ {A —1,11© {43} + {A —1,1} © {5, 4,3} + Glieder mit are 69) 


({A} + {4 — 1,13) © 6, 4,3} ={4 —1,130 64,334 
+{A—1, 1} © {5,4, 3} +{4 —1, 1} © (6, 3, 3} + (40) 
+ {A —1,1} © {6, 4, 2} + Glieder mit s22. 


Wie wir bei der Diskussion des Grundzustandes fiir Ad =16 gesehen 
haben, ist es mit Diagrammen {og} mit weniger als 12 Kastchen nicht 
moglich, antisymmetrische Wellenfunktionen zu konstruieren. Hat {0} 
aber 12 Kastchen, so ist {0} = {4%} die einzige Méglichkeit, die zu einer 
antisymmetrischen Wellenfunktion fiihrt. Daraus folgt, daB man zu 
s=2 keine ,,spurious states’ mit antisymmetrischer Wellenfunktion 
konstruieren kann, daB es fiir s =1 aber méglich ist, da auf der rechten 
Seite von (39) der Term {A —1, 1} © {t} ={4 —1, 1} © {48} vorkommt. 
Der hieraus hervorgehende unphysikalische Zustand erfiillt das Pauli- 
Prinzip und ist gekennzeichnet durch {0}={5, 4,4}, daher L=1, 
{r} = {48}, {ao} = {44} und daher (S, 7) =(0, 0).. (Vel. Tabelle 2). 


d) ,,spurious states‘‘ im 1. angeregten Zustand bei A = 17. Ebenso 
wie fiir d = 16 kénnen die gesuchten Zustande nur von den Gliedern mit 
s =1 in Gl. (38) herriihren. Dem liegt das allgemeine, fiir alle A giiltige 
Gesetz zugrunde, da zu den ,,spurious states‘‘ im n-ten angeregten 
Zustand nur die Glieder mit s<n in Gl. (38) beitragen. In dem vor- 
liegenden Spezialfall nun haben wir uns zu fragen, aus welchen Diagram- 
men {o} mit 15 Kastchen durch Wegnahme eines einzelnen Kastchens 
das Diagramm {6, 4, 4\, aus welchem der Grundzustand zu A =17 
hervorgeht, entsteht. Ein Blick auf die Tabelle 3 zeigt, daB die Dia- 
gramme {7, 4, 4} und {6, 5, 4} diese Eigenschaft haben. Beide fiihren 
zu ,,spurious states“. Die aus {@}={7, 4, 4} hervorgehenden spurious 
states sind mit dem (Gesamt-)Bahndrehimpuls L =3 und L=1 ver- 
kniipft, wahrend zu den aus {0} ={6, 5, 4} hervorgehenden Zustinden 
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die Drehimpulse L =2 und L=1 gehéren. Die Symmetrie bei Permu- 
tationen der Nukleonen sowie der Gesamtspin und Gesamtisospin sind 
fiir alle diese Zustande dieselben wie fiir den Grundzustand des Kerns 
mit A =17 (vgl. Tabelle 3). 


F. Der Zusammenhang mit ELLIOTs Theorie 
der Kollektivbewegung 


Die erste der beiden Arbeiten von ELiior® zur Theorie der Kollektiv- 
bewegung im Rahmen des Schalenmodells befaBt sich mit der Klassifi- 
zierung der Eigenfunktionen, wahrend in der zweiten!® die Einfiihrung 
von ,,intrinsic wavefunctions‘ erfolgt. Da das in der vorliegenden Arbeit 
beschriebene Klassifizierungsverfahren fiir die Eigenfunktionen im Ver- 
gleich zu ELtiots Verfahren einen gré8eren Anwendungsbereich besitzt 
(translationsinvarianter oder nicht-translationsinvarianter Hamilton- 
Operator, angeregte Zustande mit einer oder mehreren nicht abgeschlos- 
senen Schalen), erhebt sich die Frage, ob ELtiots Verfahren zur Ein- 
fihrung der ,,intrinsic wavefunctions“ auch in den hier erfaBten allge- 
meineren Fallen anwendbar ist. Es zeigt sich, daB man ELLtoTs dies- 
beziigliche Ausfiithrungen in unsere Theorie fast wértlich tibernehmen 
kann, lediglich der Einfiihrung der Operatoren 


Cte et Oia) und gt) On) 


ist einige Aufmerksamkeit zu widmen. Aus der algebraischen Identitat 


A 3 { 3 
| s capes ae 
ae 


ci 


0, p=L (41) 
be i eZ 1 < 
5 >; exp (Mas — > Han) (Pp: y\\ 
i=1 \a, B=1 ~ k=1 k=1 
liest man sofort ab, daB sich die Operatoren L und O; 
= eo Oe : ce 
1h Cg a 1%, X Dp; (42) 
i=1 j=1 
s > > 
0, = 3 0, (RB) | 
(43) 


I Le I 


{A atye G/F) +2 ee Neh. | 


2 m 


1 


wo die Y¥ (¢ = —2, —1,0,1, 2) Kugelfunktionen sind (so daB also die Q, 
quadratische Formen in den Komponenten von p; und %, sind), in fol- 


13 E11i0T, J.P.: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 245, 562 (1958). 
ANOS 
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gender Weise zerlegen lassen: 


Bole Yi “DA YER 1S %.%,-4+2 2). (44) 


yA k=1 R=1 I=1 1=1 
A tes A pee en 
0= (7 — )% A SA)+ EO - 42% waa i): (45) 
\2een AS k=1 I=1 i=1 
Fiihrt man die Transformation von I, Gl. (5a, b) aus, so erhalt man 
> SN aX A a 
L L (E4, 7,4) = a (é, kl > (46) 
k=1 
aes: ies —> 
Q, = Q_(84,%4) + Z Qn (Em). (47) 
=i 


Hier kann man noch die é, und 2, durch die Operatoren aj, und a,, 
ersetzen (k =1, 2,..., A). Diese Gleichungen zeigen, daB die Operatoren 


L und Q,, welche in ELtiots Methode fiir die Einfithrung von ,,intrinsic 
wavefunctions‘ ma8geblich sind, ebenso wie der Hamilton-Operator 
selbst in einen nur von der inneren Bewegung der Nukleonen und einen 
nur von der Schwerpunktsbewegung abhangigen Anteil zerfallen*. 


* Betrachtet man noch (I,8), so sieht man, daf8B das translationsinvariante 
A-Nukleonenproblem dem nichttranslationsinvarianten (4 —1)-Nukleonenproblem 
aquivalent ist, solange man Permutationssymmetrien unberiicksichtigt la8t (denn 
die &, und za, sind ja keine wirklichen Teilchenkoordinaten). Diese Aquivalenz 
geht aber noch weiter. Fuhrt man in den Hamilton-Operator noch zusatzlich einen 
Term H’ ein, welcher ,, Quadrupolkrafte’’ zwischen je zwei Teilchen beschreibt, 


A ee eal #7] \P 
” —>/2 > y i k , L 
lol ==c, De (Sra) <a) 2 2 Dee (50a) 
i,k=1 %G 1 I¥ RI m=—2|i=1 1%; | 
mit 4 
sr ae 1 
2d =%-— iP, (50b) 
Si 


so geht dieser Term bei Einfiihrung der &; in 


a es z, \i A-1 mere 

rae 2 i ae ao =e i* Sk 

eles a La (|| =a oi ° Ss ve ee >| (51) 
| ik=1 le] El 

uber, also in den Zusatzterm des (A —1)-Nukleonenproblems ohne Translations- 

invarianz. Ein solcher Term zerstort natiirlich die Invarianz des Hamiltonoperators 

gegen die Gruppe U3 (4-1): Man kann aber auch Zusatzterme angeben, welche nur 

die Invarianz gegen Ul, aber nicht die gegen U4_, zerstoren, z.B. 


H” = c,(L@-L@), (52a) 
+2 ; 
H’”’ = ¢, aN (52b) 


Bei Invarianz gegen U4_, ist unser Klassifizierungsverfahren fiir die Wellenfunk- 
tionen immer noch ohne wesentliche Modifikation anwendbar. 
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Die Vertauschungsrelationen der translationsinvarianten Operatoren 


> r er ee A font 

hi\) —> = 

L 2 (H—-=>4, se ) (48) 
= = i=1 

oo = é a) “das 1 aa > 1 Bt eg 

v= BCT a 2hete a QP ae 


sind identisch mit denen der Operatoren L und Oe 


Diskutiert man den Hamilton-Operator H™ [vgl. (31)], so beniitzt 
man in Ubereinstimmung mit ELLiot die durch (44) und (45) gegebenen 


Operatoren L und Q,, diskutiert man jedoch den translationsinvarianten 
Operator H™ [vgl. (4)], so hat man statt dessen die durch (48) und (49) 
gegebenen Operatoren L' und Q") zu benutzen. Ob man Grundzustande 
oder angeregte Zustande betrachtet, macht fiir die Einfiihrung der 
, intrinsic wavefunctions‘ keinen Unterschied aus, da man hierbei nur 
gewisse Eigenschaften der Darstellungen der Gruppe ll, ausnutzt, 
wahrend die Permutationssymmetrien der Wellenfunktionen _hierfiir 
ohne Bedeutung sind. 

Die allgemeinere Giiltigkeit der Elliotschen Uberlegungen beruht 
letzten Endes auf der Tatsache, daB in der maximalen Sym- 
metriegruppe des Hamilton-Operators das direkte Produkt U, x Uy 
bzw. U, x U,4,_, als Untergruppe enthalten ist. Die Einfiihrung der 
, intrinsic wavefunctions’ geht aus einer Diskussion des ersten Faktors 
hervor, wahrend fiir die Diskussion von Translationsinvarianz bzw. 
Schwerpunktsbewegung sowie von Permutationssymmetrien allein der 
zweite Faktor von Bedeutung ist. Da jedem Energieniveau eine Dar- 
stellung der maximalen Symmetriegruppe zugeordnet ist, kann die 
Klassifizierung angeregter Zustande nach genau denselben Prinzipien 
erfolgen wie die der Grundzustande. Ein Vergleich der Ergebnisse fiir 
H® und H” zeigt, daB die ,,spurious states‘ ebenso wie die physikalischen 
Zustande Banden von Rotationstermen bilden. Wie man auch von 
physikalischen Argumenten her erwarten sollte, besteht eine Bande von 
Rotationstermen stets vollstandig aus physikalischen Zustanden oder 
vollstandig aus unphysikalischen Zustanden, aber niemals aus physi- 
kalischen und unphysikalischen Zustanden gleichzeitig. 

Der Verfasser méchte Herrn Professor H. STEINWEDEL fiir zahlreiche anregende 
Diskussionen danken. Der AbschluB der Arbeit und die Fertigstellung des Manu- 
skripts erfolgten am Lawrence Radiation Laboratory der University of California, 
an dem der Verfasser als Stipendiat der National Academy of Sciences of USA, 


Washington D.C., zu Gast war. Sein Dank gilt auch Dr. Davip Jupp und der 
Akademie fiir ihre Gastfreundschaft und Unterstutzung. 
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Calculation of Matrix Elements 
in the Beta-Decays of Sc and Mn*”* 


By 
P.S. KELLY and S.A. MoszKowskI 
(Received December 18, 1959) 


Recent experiments make possible the approximate determination of mixing ratios 
J o/f1 for several nuclei in JJ beta transitions. We verify that the signs of these 
ratios in two nuclei (Sc#4 and Mn®?) are consistent with plausible assumptions 
about the nature of the nuclear wavefunctions, as determined using the 7 —7 
coupling nuclear shell model. 


Introduction 


The many experiments stimulated by the discovery of the non- 
conservation of parity in beta-decay have settled fairly conclusively that 
the nature of the beta interaction is approximately of the form V—A. 
The experiments have also made possible a fresh test of our under- 
standing of the nature of nuclear wavefunctions. BOEHM and WaAPSsTRA! 
have carried out correlation measurements between betas and circularly 
polarized gammas for a number of nuclei in allowed J—/J beta-decays. 
Using the theory of ALDER, STECH and WINTHER? they infer approximate 
values of the mixing ratio Cy [1/C, [ o from these data. We assume that 
we know from the Argonne experiments? on the beta-decay of polarized 
neutrons that C,~—1-2C,, though for heavier nuclei the ratio of 
coupling constants is smaller+. We have used a value —1-1 for the ratio. 
If the reduced matrix elements fo and {1 are evaluated using the 
correct nuclear wavefunctions, we ought to be able to reproduce the 
inferred values of the mixing ratio. 


We have selected two nuclei on which experiments were conducted 
and which can be represented by the least complex shell model wave- 
functions. The decays are Sc#4—> Ca*4 and Mn? Cr® for which the decay 
schemes are'2 + (8*)2+(y)O+ and 6+(6*)6+(y)4+(y)2+(y)O+, 


* This work was partially supported by the Office of Ordnance Research. 

1 BoEum, F.: Phys. Rev. 109, 1018 (1958). — Borum, F., and A. WapstrRa: 
Phys. Rev. 109, 456 (1958). 

2 ALDER, K., B. StecH and A. WINTHER: Phys. Rev. 107, 728 (1957). 

* Burey, M. et all: Phys. Rev. 110) 1214 (4958). 

4 KISTNER, O., and B. Rustap: Phys. Rev. 114, 1329 (1959). 
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respectively. BoEHM and WapstRA measured anisctropy coefficients, 
obtaining A = — 0-02 +0-04 (Sc) and A = — 0-16 +0-05 (Mn). For pure 
Gamow-Teller interaction we would expect A—=—0-17 (Sc) and 


A =—0-056 (Mn). Using the relation 4 = =*—?” Py. “_)) which one 
Z ES 

obtains for /(A*) J(y)/ —2 transitions, where y=Cy f 1/C, fo, they 

find ye — 0-2 (Sc) and +0-15 (Mn). 


AMBLER, et al®. have also performed beta-gamma correlation experi- 
ments and in addition measurements of angular distribution of beta rays 
emitted from oriented Mn**. BotH of AMBLER’S experiments favor the 
opposite sign for the ratio y, with the value y® — 0-05 assuming time 
reversal invariance. 


The unfilled shell configurations according to the 7 —7 coupling shell 
model are (f;)* for Sc** and (f;) 4 for Mn®. We construct ; —7 coupled 
wavefunctions using a central average potential perturbed by inter- 
actions among the four /; particles (Sc**) or holes (Mn*?). No attempt has 
been made to include configuration interaction. Our knowledge of 
nuclear wavefunctions is not at present sufficient to give quantitative 
agreement with the empirical results. We only hope to obtain the 
correct sign for the mixing ratios, and perhaps also the correct order of 
magnitude. The order of magnitude of fo is given by the ft value and 
serves as a check on our results. Thus if fi< fo, then fo (5000/ft)3. 
For Sc# log ft =5-3 implies | fo] 0-15; for Mn®, log ff =5-6 implies 
| fo] 0-12. 


Calculation of Gamow-Teller matrix element {o 


We chose a Gaussian radial dependence and considered a variety of 
exchange mixtures and interaction ranges for the perturbing two-body 
interactions. Extensive use was made of a Serber exchange mixture 
with a fairly long range effective force. Values of {o were calculated 
first for those wavefunctions for which the seniority is a good quantum 
number. (Such wavefunctions would be eigenfunctions if the inter- 
actions were ‘‘pairing forces’ coupling only pairs of like nucleons in 
conjugate states. Forces between unlike particles are, of course, present, 
and as a consequence seniority is not a good quantum number.) Two 
methods were used: a) the formulas of GRAYSON and NoRDHEIM® 
employing fractional parentage coefficients, and b) calculations employ- 
ing the wavefunctions in explicit or “‘uncoupled’’ form and using 
<0o,> =<j,>/j. The “actual’’ 7 —7 eigenfunctions of other interactions 


5 AMBLER, E., R. Haywarp, D. Hoppes and R. Hupson: Phys. Rev. 110, 787 


(1958). 
6 Grayson, W., and L. NorpHEIM: Phys. Rev. 102, 1084 (1956). 
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were then obtained in terms of seniority eigenfunctions by matrix diago- 
nalization (for example, a 3 X 3 matrix for charge independent inter- 
actions for [ =2 in the 7/2 shell, a 22 for [ =2 in the 5/2 shell). 
Some four particle matrix elements were calculated by way of the 
uncoupled functions, but most were done by using fractional parentage 
coefficients to express four particle matrix elements in terms of two 
particle matrix elements of vector coupled functions. The latter method 
has the advantage of requiring, for each new interaction, recalculation 
of the two particle matrix elements only. 


The large number of possible states and large angular momenta which 
a few particles can generate make 7/2 shell calculations difficult. Also, 
relatively few previous calculations of (7/2)” wavefunctions and matrix 
elements are available. For these reasons the configuration (d;)* was 
employed as an analog to (f;)* with the states J = 2 and 4 corresponding 
to the 7/2 shell states J =2 and 6, respectively. Many calculations of the 
Gamow-Teller matrix element were duplicated in both shells (see Table 1) 
and a reasonable similarity of the results was demonstrated. Values of 
fo seldom differed by more than a factor of two between the two shells. 
By relying on this similarity we were able to bypass some laborious 7/2 
shell calculatious, particularly those for the Fermi matrix element. 


The final state (even-even nucleus) has definite seniority s =2, even 
though (7/2)* has two states of J=2. If the initial state (odd-odd 
nucleus) also has seniority 2, we obtain: 


IIgs + 0-28 (d;)7<2, +0:-25 (fz)7-2, +0:52(d3)7-4, + 0-66 (f;)7=6- 


For the Serber exchange mixture with fairly long range (of Table 1) we 
find 


2 


Jo: —0-16(dj)7-2, —0-25(f)i-2, +0-22(d;)f-a, +0-13 (f:)fae. 


The phases were chosen to give fo >0 for s=2 states. Only the sign 
of the ratio [o/f1 is significant. The sign change for J =2 above carries 
over to the mixing ratio. For states J =2, the s =2 function differs from 
all the other functions tried. The seniority 2 state does in fact constitute 
the overwhelming part of contact interaction states (Wa20-907 W_, + 
0-2 4% _,) anda major part of longer range states (YW 0-91%_, +0-4¥_,). 
But for J =2, we calculate fo = +0-28 (s =2), fo = —1-47 (s =4). Thus 
it takes only a small admixture of seniority 4 to control the sign of fice 
This admixture is supplied if anything other than a pure “pairing” force 
is present. In Sc any force having appreciable range or implying inter- 
actions between unlike particles (even ordinary contact interaction) will 
cause seniority 4 to dominate. We thus feel justified in disregarding the 
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errant sign of the pure seniority 2 state. We found Jo to be reasonably 
insensitive to variations in exchange mixture and range of interaction. 
Typical values are shown in Table 1. 


Table 1. Representative calculated values of the Gamow-Telley matrix element fo* 
Ramgesa7. == v,/\2 


Exchange Mixtures: 


—_—_-—_—_—_————xX——————— 
|fo| from 
Experiment 


| WIGNER | SERBER | MAJORANA | 
ee eee 


| 
(f3)*: I= OSC) 5 a a || — 0:46 | — 0:25 | — 0:13 | 0:15 (Sc) 
I = 6(Mn) | + 0:14 10°43; = | +0:11 | 0:42 ( a 
(d5)*: ae — 0:43 =—O1416 | — 0:047 | 
ae | =p@O25 | =or27 + 0:19 


Serber Mixture 


Ranges of the Interaction **: 


Contact _ tn ” | ton range |fo| from 
| 1 =0 | to J2 | Tos Tn | >= Experiment 
| 
(f2)*: 2) (SC) see =—30:029 — (0-25 — 0:24 | — 0-15 0:15 (Sc) 
7 56) (Vin eee | O24 7; 0-43 + 0-029 — 0-081 0:12 (Mn) 
(Gey Siweh =P Bie gy 2 +s | ew —0:16 | —0-16 —0-15 
a i | a + 0-42 + 0:22 + 0:042 — 0-15 


The selection of a preferred or most probable range for the inter- 
action is somewhat arbitrary. If7—y7 coupling is a good approximation, 
then the effective interaction cannot be the same in Sc and Mn, because 
they are corresponding hole-particle configurations, yet do not have the 
same ground state spin. Our calculations with the single configuration 
(f;)* would predict a J =6 ground state for all ranges of the Gaussian 
interaction, and for all exchange mixtures other than pure WIGNER. We 
must therefore presume that configuration interaction plays a role at 
least in Sc, though we have not included it in the calculation of the 
matrix elements. Thus precise ranges could not be reasonably assigned 
even if we were certain of the exchange character of the effective inter- 
actions. In view of the uncertainties, we have rather arbitrarily selected 


x The signs are chosen to give fo >0 in seniority 2 states for (j)* configuration. 
Since Mn is a hole configuration, (fz)~*, the sign of fo must be opposite to that 
given for (fg) *. 

*x See the definitions of Levinson and Forp’. The range 7 is that of the 
Gaussian interaction exp {—7?/r2} and the quantity 7, measures the extension of 
the nuclear wavefunction. KuratH® assumed ¢, ~ 3 Fermis for calcium. 

? Levinson, C., and K. Forp: Phys. Rev. 99, 792 (1955). 

8 KuRATH, D.: Phys. Rev. 91, 1430 (1953). 
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the same range for the gaussian interaction, namely 75 =r,//2, to obtain 
representative results for both Sc and Mn*. 


We also considered Nilsson eigenfunctions of minimum energy for 
a deformed nucleus. It is assumed that the particles tend to fill intrinsic 
states having the smallest angular momentum component along the 
axis of symmetry. Thus in Sc* the proton goes into the state Q = 1/2 
and the three neutrons go into 2 = +-1/2, 3/2. The simple antisymme- 
trized product of one-particle functions fulfilling this prescription is not 
an eigenfunction of angular momentum, but by expanding the product 
as a sum of good angular momentum functions we find a function of 
desired angular momentum which comes close to minimizing the energy 
assuming long range forces. For such functions fo vanishes. They 
are not, therefore, the true eigenfunctions of these nuclei. Wavefunctions 
of definite isotopic spin (J =1 for Sc and Mn, T =2 for Ca and Cr) were 
used to calculate fo, since any charge dependent effects could be pre- 
sumed to be minor. 


Calculation of fermi matrix element {1 

The Fermi matrix element vanishes for functions of good isotopic 
spin, so we must consider small charge dependent effects™ as the only 
possible source for {1. Three charge dependent effects occur to us. 

(i) Coulomb repulsion between the /; protons. This is absent in Sc™ 
where only one proton is present, and calculation indicates it is not the 
dominant effect in Mn*?. The estimation of effect (i) in Manganese was 
accomplished by using first order perturbation theory to obtain 


Nie Pee en ae I 22s] Nene eer AUR 
t<] 


where V;; = — and AE refers to the excitation energy of the T =2 
if 


state, chosen to be 6-5 Mev as suggested by Dr. CLAUDE BoucHIAT 
(private communication). This coulomb matrix element was simplified 
by three assumptions: a) the 5/2 shell analog would give results similar 
to the 7/2 shell; b) the f°) term dominates in the expansion of the coulomb 
potential as a series of Legendre polynomials; c) the larger of the two 
radius vectors of the interacting particles is in the vicinity of the charge 

* That the range should be fairly long is suggested in an analysis by FRENCH 
and Raz® of the calcium isotopes. In fact, they use a range of about 2:7 Fermis 
(% ~%,) for the effective forces. 

° FRENCH, J., and B. Raz: Phys. Rev. 104, 1411 (1956). 

10 BayMAN, B.: Proceedings of Internat. Congr. on Nuclear Physics, p. 710. 
Paris: Dunod 1958. 

U Tsotopic spin impurities have also been considered by W.M.MacDonatp, 
Phys. Rev. 100, 51 (1955); 101, 271 (1956); 110, 1420 (1958). 
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radius of the nucleus when the integrand is largest. These assumptions, 
though plausible, may limit our results to order-of-magnitude accuracy. 
However, we believe that they yield the correct sign of the contribution 
of effect (i). A typical value is [1 = — 0-004 which has the sign indicated 
by AMBLER’s result. By considering a pure seniority 2 wavefunction 
and allowing for the contribution of F“ terms (estimated to be 1/3 of F®)) 
we obtain a maximum magnitude —0-01 for {1. Dr. Boucurat has 
obtained essentially the same value in a calculation of this effect in the 
7/2 shell, which seems to lend additional validity to our use of the 5/2 
shell model. 


(ii) Different neutron and proton radial wavefunctions result from 
the coulomb repulsion of the /; protons by the Ca*® core. Also, the 
proton density possibly falls off slightly more rapidly near the nuclear 
surface than the neutron density”. Thus two protons will on the average 
be closer together than a proton and a neutron, and these in turn will 
be closer than two neutrons. The closer particles should interact more 
strongly, but the magnitude of this effect should depend considerably 
on the range of the effective forces. Long range effective forces should 
be insensitive to small differences in average separation. 

The effect was estimated by computing the radial integrals of the 
effective forces with neutron and proton wavefunctions which differ 
sufficiently to take account of the coulomb effect upon the effective 
nuclear well. Four particle wavefunctions and matrix elements were 
derived as functions of two particle wavefunctions and matrix elements 
in such form that the dependence upon “like” (nv or ff) and “unlike” 
(np) two particle elements was explicit. The percentage difference bet- 
ween like and unlike radial integrals was incorporated into the two 
particle matrix elements of the Gaussian interaction with harmonic 
oscillator wavefunctions, thus destroying charge independence and 
leading to non-zero values of {1 computed from the eigenfunctions of 
the diagonalized four particle matrices. 


The differences in the like and unlike radial integrals cannot be 
calculated correctly using pure harmonic oscillator eigenfunctions with 
a smaller spring constant for the protons to allow for the effect of the 
coulomb potential. Empirically, the neutron density tends to be larger 
for small radii, the proton density larger for intermediate radii, and the 
densities show approximate equality for large radii. This degree of 
complexity requires a more realistic approximation to the nuclear well 
to represent it adequately. Truncation of the harmonic oscillator wells 
was our choice. Truncation was made at radius 4-1 Fermis, with binding 
energy 8 Mev and coulomb potential at 4-1 Fermis about 7-4 Mev. 


12 WriLETS, L.: Phys. Rev. 101, 1805 (1956). 
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Oscillator well strengths were chosen. 0-254/f? for protons and 0-275//? 
for neutrons, with the difference representing the coulomb effect. 

Under these conditions effect (ii) by itself leads to the signs obtained 
by BorxM and Wapsrra for the mixing ratio in Sc and to the sign ob- 
tained by BorxuM for Mn*. 

The two body interaction used in the radial integral evaluation was 
first taken to be a delta function. It was felt, however, that the use of 
contact interactions probably exaggerates the effect of the difference 
between neutron and proton wavefunctions. To investigate the depen- 
dence of the effect on range of the interaction we considered the 
component of a Gaussian interaction, V = Vy exp(— 72,/73) with Serber 
forces. 

Radial integrals were calculated with the truncated well by expanding 
the factor exp -+27,7,/73 which appears in the F®) integrand as a power 
series in (27,7,/7) and evaluating the first four terms. This permitted 
easy numerical integration, which was carried out for two values of 7, 
namely 2-7 F. and 2-7/2 F. Both these and the contract interaction 
yielded differences of the order of two percent between like and unlike 
integrals. Diagonalization of the (d;)* Gaussian-Serber matrices for 
various ranges with a two percent effect leads to the following magni- 
tudes of [4: 


Range: Contact %m=%,yjz % =n 
[4] ~ 0-008 0-003 0-001 


The trend of values is verified by noting that as 7,0, [1—0. 
Thus the substitution of an interaction of considerable range may reduce 
the Fermi matrix element by a factor of perhaps 2 to 10, as compared 
to the value for a contact interaction, but leaves the sign unaffected. 
Dr. Boucu14T has found that the effect of the core electrostatic potential 
in Sc and Mn should not exceed | [1| =0-001, which seems to favor the 
long range assumption for effect (ii). This would permit effect (ii) to 
make only a very minor contribution to the mixing ratio. 

(1) There may be a stronger attraction between unlike than between 
like particles, perhaps amounting to 1 to 3% of the nuclear force. This 
would be an electromagnetic effect, but not of the coulomb type. The 
experimental evidence is based on comparison between np and pp 
scattering data’, and on mass differences among members of T =1 
triplets“, e.g., C4N“4O"™. It should be pointed out, however, that this 

* The pure harmonic oscillator functions lead to signs which are uniformly 
opposite. The difference is due to sizeable contributions to f1 in the region of 
large radii, presumably spurious in the case of pure harmonic oscillator functions. 

13 HULTHEN, L., and M. SuGawara: Handbuch der Physik, vol. 39, chap. I, 


edit, Dy oe EEWGGE Berlin-Gottingen-Heidelberg: Springer 1957. 
14 WILKINSON, D.: Phil. Mag., Ser. VIII 1, 1031 (1956). 
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deviation from charge independence has not yet been conclusively 
established. If really present it might in fact make the dominant con- 
tribution to f 1. 

The values for effect (iii) given in Table 2 ar computed by assuming 
a 3% difference in the well strengths. The two body matrix elements of 
like and unlike particles are altered accordingly, and the calculation 
proceeds as with effect (ii). The relation between the well strength 
difference and f 1 is roughly linear, so results for other assumed magni- 
tudes of nn — np or pp — np force difference may be readily extrapolated. 


Table 2. Representative calculated values of [1 and comparison with experiment* 


J 1 (from experimental 


Experiment ¢ 
values of fo and y) 


Crfi1 
= 


Sait ra = 
|fo| (from ft values) | Ca fo caning OC) == Ge 
| 
Sc*4 0-15 — 0:20 BoEHM and WapsTRA — 0-027 
Mae 0-12 +0:15 BoEHM + 0:016 
ee A | —0:05 AMBLER, et al. —0:0055 


Calculation with 5/2 shell analog — (dg) Gaussian Serber interaction, vange ¥) = tnl V2 


fo | fA, (i) | effect: (ii) | (iii) | Total 
| 
| 
ve — 0:25 7/2 shell | | ; | : 
J =2(Sc) ier derotte hoe | —0-0025 | —0-0035 | —0-0060 
a —0:13 7/2shell] | bee | sot hae 
J =4(Mn) ees a ate | —0-0045 | + 0:0031 0-0047 | —0-0061 


We conclude that the sign of the mixing ratio is directly verified 
for Sc, but that the magnitude of f 1 indicated by our calculation is 
smaller than the empirical value by perhaps a factor of five. In Mn, 
effects (i), (11) and (ii) together lead to the negative mixing ratio ob- 
tained by AMBLER, et al. Only by ignoring effects (i) and (i) and maxi- 
mizing effect (11) could we obtain the positive sign of mixing ratio in- 
ferred from BOEHM’s experiment on Mn. This procedure would appear 
to us to be rather questionable, despite the crudity of some of our 
estimates. We thereforce conclude that our calculations favor the results 
of AMBLER, et al. 

We wish to thank Dr. F. Bozum and Dr. C. Boucuiar for helpful discussions. 
We are also very grateful to Dr. Boucuiat for communicating his results to us 
prior to publication. 


*x The sign of fo has been chosen the same for calculation and experiment. 
The sign of f 1 then follows in both cases. 
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Aus dem Institut fiir Angewandte Physik der Universitat Hamburg 


Uber die Wahrscheinlichkeit der ,,Kanalbildung“ 
aus einer grofen Elektronenlawine 


Von 
K. RICHTER 
Mit 9 Figuren im Text 
(Eingegangen am 7. Dezember 1959) 


Investigations on avalanches of large carrier numbers (>10*) show the following 
characteristic features of the streamer mechanism, known as _ ,,Kanal-Aufbau“. 


{. An avalanche can only start a streamer, if the carrier number of the avalanche 
has reached a certain critical value »,,;,. Having surpassed »,,;, the probability 
of this streamer formation increases monotonously with growing carrier number. 
The applied field E, is kept constant. 


2. The probability of streamer formation for a constant carrier number of the 
avalanche increases with the applied field. The critical carrier number can there- 
fore be reduced by increasing the applied field. 


3. Asa consequence of this behaviour of individual avalanches the mean probability 
of an electron running through the gap to start a streamer increases if the mean 
value of amplification (e*%) becomes higher or (what is in this case identical) the 
applied field is increased. There is a critical mean value ofamplification, below which 
it is impossible to observe any streamer formation. 


4. If the carrier number of an avalanche reaches n = 108 a process comes into force 
which is characterized by an increase of ionisation. 


§ 1. Einleitung und Prinzip der Messung 


In I? wurde berichtet, daB eine Lawine sehr hoher Verstarkung 
(> 108) eine rasche Stromsteigerung (Durchschlag) einleiten kann, ohne 
daB von der Kathode startende Sekundarlawinen zu beobachten sind. 
Die Stromsteigerung setzt mit starker Streuung nach etwa 20 bis 
300 nsec ein. Die Deutung dieser Beobachtungen erfolgte im Bild des 
Kanalaufbaus, in dem angenommen wurde, da8 in die nach Ablauf der 
Elektronen an der Anode verbleibende positive Ionenwolke weitere 
Elektronen emlaufen, die durch gasionisierende Strahlung in der Um- 
gebung der Ionenwolke gebildet werden. Es mu8 hierbei vorausgesetzt 
werden, daf die Anregungswahrscheinlichkeit fiir die gasionisierende 
Strahlung durch die Feldaufsteilung in der Nahe der Ionenwolke ver- 
groBert wird. Durch eine Folge von solchen durch die gasionisierende 
Strahlung erzeugten Lawinen werden die Voraussetzungen fiir den 
Start eines zur Kathode laufenden Kanals (Plasmaschlauch) geschaffen, 


PAZ US, Moy Tle Jal, IRUNOsEDIS ZZ, Physik 153, 523 (1959). 
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wie er in der Nebelkammer beobachtet wurde. In diesem erfolgte der 
Durchschlag. Der rasche Stromanstieg wurde daher als ,,Kanal‘‘ be- 
zeichnet. 


Um weitere Einzelheiten tiber den Kanalmechanismus zu erfahren, 
wird im folgenden die Wahrscheinlichkeit dieser Kanalbildung genauer 
untersucht. (Es wird also nicht der zeitliche Verlauf der Kanalbildung 
beobachtet.) Der MeBvorgang ist folgender: Bei festgehaltener Spannung 
schwanken die Tragerzahlen der Lawinen um den (festen) Mittelwert der 
Lawinenverstarkung (e%“). Es zeigt sich, da8 es um so haufiger zur Bil- 
dung eines Kanals kommt, je groBer die Tragerzahl dieser Lawine ist. 
Die Wahrscheinlichkeit dieser Kanalbildung wird als Funktion der 
Tragerzahl und des angelegten Feldes, d.h. der Uberspannung*, ge- 
messen und diskutiert. Das MeBverfahren verwendet die oszillogra- 
phische Beobachtung von Einzellawinen bei integrierendem Eingang des 
Verstarkers. Nach dem Anstieg der Elektronenkomponente bildet sich 
die Ionenkomponente bei der verwendeten schnellen Zeitablenkung als 
Plateau aus, dessen Hohe der Tragerzahl m der Lawine ** proportional ist. 


Zur Auswertung zahlt man die Anzahl N, der Lawinen, die in ein 
bestimmtes Tragerzahlintervall ; — ae <nsn, + oe fallen und auBer- 


dem die Zahl K;, die angibt, wieviele von diesen N, Lawinen einen 
Kanal verursacht haben. Die Quotienten K;/N, =; geben uns dann die 
Kanalwahrscheinlichkeit in Abhangigkeit von der Tragerzahl ,; in 
Form einer Stufenfunktion. Die Stufenfunktionen N,, K; und 4; 
lassen sich durch mittlere stetige Kurven N(m), A(m) und £(m) ersetzen. 
Wir definieren v(m) als Wahrscheinlichkeit, daB ein Elektron nach 
Durchlaufen der Entladungsstrecke eine Lawine von  Elektronen er- 
zeugt und k(x) als Wahrscheinlichkeit, da ein Elektron nach Durch- 
laufen der Entladungsstrecke eine Lawine von ” Elektronen und einen 

Kanal erzeugt. Dann ist 
v(n) = a ilo und k(n) =—_ 


[ N(n) dn N(n) dn 
0 


x 3 


Der Normierungsfaktor Mo. =f N(n) dn 1aBt sich hinreichend genau 
0 


CO 


bestimmen, ebenfalls die Gesamtzahl der Kanadle K,.,= [ K(n) dn. 
0 
Damit kennen wir auch die Durchbruchswahrscheinlichkeit P, = —* 
fiir eine gegebene Spannung, die die Wahrscheinlichkeit angibt, daf ein 


Elektron nach Durchlaufen der Entladungsstrecke einen Kanal erzeugt. 


* Zur Definition der Uberspannung s. S. 318. 
*x Zur Berechnung der Tragerzahlen, vgl. Anhang. 
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Fig. 1—6. Haufigkeitsverteilung der Lawinengr6Be v(m) und der GréBe k(n) von Primarlawinen, die einen 
Kanal erzeugen. In Fig. 4 wurden die gemittelten Kurven der Fig. 1—3 zusammengefaBt. Parameter ist die 


Uberspannung AU/U,. v (n) 


, h(n) --------- . Ather, d=0,8 cm, p=400 Torr (Fig. 1—4), bzw. 


p = 199 Torr (Fig. 5—6). Der absolute statistische Fehler + VN; wurde an einigen Stellen eingezeichnet 


Fig. 1 
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E 70 
| 
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Fig. 2 


§ 2. Ergebnisse der Messungen 
Die Messungen wurden in Ather bei einem Abstand von d=0,8 cm 


und Drucken von p= 200, 300 und 400 Torr durchgefiihrt. 


In Fig. 1 bis 3 ist als Beispiel eine MeBreihe bei pd =320 Torr - cm 


wiedergegeben und in Fig. 4 zusammengefaBt. Die Figuren zeigen in 
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NK 
700 


0708 70? 2-109 3-109 4-109 5-109 610° 
Fig. 3 
70-8 
v(n) 
k(n) pd-320 


=== 


0°” st allawe as a gol eee 
0708 0? 2-109 3-109 4-109 5-109 6-109n 
Fig. 4+ 


halblogarithmischer Auftragungsweise die Stufenfunktionen N, und K; 
(rechter OrdinatenmaBstab) bzw. die normierten* Verteilungsfunktionen 


Cc 
* Zur Bestimmung des Normierungsfaktors NM, = f N(n) dn = DN; An 
0 1 
wurde die Stufenfunktion nach kleinen und groBen Tragerzahlen extrapoliert und 
numerisch integriert. Abschatzungen zeigen, daB der Fehler des berechneten 


sai 1 
Wertes N,,, in der GréRenordnung des statistischen Fehlers -- ——— S20% lag. 
Dasselbe gilt fiir Kot. V tot 
Z. Physik. Bd. 158 21 
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v(m) und k(n) (linker OrdinatenmaBstab). Fig. 5 und 6 zeigen eine MeB- 
reihe bei pd =154 Torr: cm. Bei den anderen MeBreihen sind die Dia- 
gramme nicht grundsatzlich von den mitgeteilten verschieden. 


70-8 — 4 104, 
E= jE +500 
vin) ee oe NK Vn) 
k(n) 
Ae 41% | 100 Ae 
2 0-5 


Vie 


10 
010° 109 2-109 310 on? 708 2-109 21090 
Fig. 5 Text s, Fig. 1 Fig. 6 


2.1. Die Kanalwahrscheinlichkeit p(n) in Abhdngigkett von der Lawinen- 
erobe n und der Uberspannung AU|U, 


Die nach obigen Angaben berechneten Kanalwahrscheinlichkeiten 
p(n) zeigen Fig. 7a und b. Der Verlauf von k(n) zeigt, daB es eine 
minimale kritische Tragerzahl gibt, unterhalb der keine Kandle auf- 
treten, d.h. (m) =0 ftir n< m4. 

Uberschreiten wir mi, so wachst p(n) mit steigender Tragerzahl 
monoton bis auf #(7) =1 an. (Die Haufigkeit der groBen Lawinen geht 
mit abnehmender Spannung stark zuriick. Fiir kleine Uberspannungen 
bleibt daher selbst bei den gré8ten von uns beobachteten Tragerzahlen 
k(n) <v(m) und damit nahert man sich weniger dem Werte p(1) =1.) 

Die kritische Tragerzahl nimmt mit steigender Uberspannung ab, 
Z.B. VON Meiz=5-108 bei 0,5% auf no —=—2-108 bei 2.2%. Uber 
spannung, vgl. Fig. 7b. 

Fir eine festgehaltene Tragerzahl m.onct > Mri Nimmt die Kanalwahr- 
wahrscheinlichkeit £ (meonst) mit steigender Uberspannung monoton zu. 

Bemerkenswert ist, daB p(n) beim Ubergang zu héherem Druck bei 
vergleichbaren Ciera enced flacher verlauft als bei kleinerem Druck. 

Dieses Ergebnis tiber die Kanalwahrscheinlichkeit ist in Einklang 
mit den Vorstellungen tiber den Kanalaufbau: Es ist eine gewisse kri- 
tische Verstarkung der Lawine notwendig, damit die Felderhéhung in 
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der Umgebung der Ionenwolke ausreicht, den , Kanal‘ zu starten?. 
Diese Feldaufsteilung und damit auch die Kanalwahrscheinlichkeit wird 
bei fester Uberspannung mit der GroBe der Ionenwolke, d.h. mit der 


etl lines 
0108 109 2-109 3-109 4-109 5-109 n 


pa=159 


Coty ace Fa, 9 ag 
' i . 1079, 
010" 7 Yen 70 2-10 3-10 4-70°R 
b 
Fig. 7au. b. Kanalwahrscheinlichkeit p(m) als Funktion der Tragerzahl und der Uberspannung AU/U,. 


a p=400 Torr, b p=199Torr. (In aund b wurden wegen besserer Ubersichtlichkeit nur die durch die 
Stufenfunktionen p;= K;/N; gelegten mittleren Kurven eingetragen) 


Tragerzahl der Lawine und bei fester Tragerzahl mit der Uberspannung 
zunehmen. Aus demselben Grunde wird bei héherer Uberspannung 
bereits eine kleinere kritische Tragerzahl gentigen, um eine Kanalbildung 
zu ermoglichen. 

Eine quantitative Beschreibung ist infolge der mathematischen 
Schwierigkeiten noch nicht méglich. 


2.2. Die Durchbruchswahrscheinlichket P, 


Als unmittelbare Folgerung aus der beobachteten Abhangigkeit der 
Kanalwahrscheinlichkeit #(m) von Tragerzahl und Uberspannung wird 
man erwarten, daB der Anteil der Kanale an der Gesamtzahl der ab- 
laufenden Lawinen P,=K;,,,/N,., mit steigendem £/p und damit stei- 
gender mittlerer LawinengréBe 7 =e“ ebenfalls anwachst : 


2 RAETHER, H.: Z. Physik 112, 646 (1939). — Ergebn. exakt. Naturw. 22, 73 


(1949). 
21* 
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Die oben definierte Durchbruchswahrscheinlichkeit P, = Kyot/Mot 
zeigt in dem erfaBten Bereich 0,01 <P,<0,5 Fig. 8 und ergibt einen 
exponentiellen Anstieg mit steigendem £/p. 


Zu jedem E/p 1aBt sich nun vermittels der Funktion «/p =/(£/P) 
das zugehérige ad finden. Wegen der geringen Breite des innerhalb 
einer MeBreihe iiberstrichenen E/pf-Bereiches ist «d =/(E/f) eine nahezu 
lineare Funktion von E/p. Daher muB P,=/(«d) ebenfalls exponentiell 
mit ad ansteigen, d.h.: In dem 


vf — 

Be | an gegebenen Bereich ist P, der 
= | mittleren Tragerzahl 7 =e** direkt 
}. | if proportional. 


In Fig. 8 wurde auBerdem der 


| Ya | Wert E,/p eingetragen, der sich 


aus der statischen Durchbruchsspan- 
nung U, berechnet. Diese statische 
| | va | | Durchbruchsspannung U, wurde da- 


bei folgendermaBen bestimmt: An 
der Entladungsstrecke wurde eine 
geniigend hohe Spannung eingestellt, 
so daB Durchschlage merklich auf- 
traten. Wir verringerten jetzt schritt- 
weise (jeweils ~15 V) die Spannung 
und erhdhten zugleich die Einstrah- 
lung, bis auch bei langerer Warte- 
zeit (5 bis 10 min) kein Durchschlag 
Fig. 8. Verlauf der Durchbruchs(Kanal)wahr- mehr beobachtet werden konnte. 
scheinlichkeit fiir ein an der Kathode startendes Da beim Ubergang zu_kleinerer 


68 fy 69 70 11 £2 
72) 


Ktot . bo eke : E : s j 
Elektron P, = see in Abhangigkeit von>-. Spannung die mittlere Lawinen- 
Ather, d=0,8cm, p = 297 Torr. Als Fehl yurd ne 1 Assi 
ar S Feblerwurde: —grdBe abnimmit,.. wat ves, 7ulgseien 
Se | emeceragen i i ittwel > 
is ee die Einstrahlung schrittweise zu er 


hohen, ohne daB die Spannung an der 
Entladungsstrecke durch den Strom der ablaufenden Lawinen absank 
(s. S. 324). Dain der Wartezeit mindestens 10? Lawinen abliefen, ist die 
Durchschlagshaufigkeit P, bei der so definierten statischen Durchbruchs- 
spannung sicher kleiner als 10-3 (vgl. E,/p in Fig. 8). 


Mit Kenntnis der statischen Durchbruchsspannung kennt man den 
Verlauf von P, als Funktion der Uberspannung AU/U,: 


InP,=C+A(z 3) C+BAy (B=4- 2) 


0 \ 


fiir 0015S P,.<0,4; C=0,01, B=119 410%. 
Unterhalb P,= 0,015 geht P, sehr schnell gegen Null. 
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Es ist bemerkenswert, daB auch bei den anderen MeBreihen (p =199 
und 400 Torr) der Wert C und das Steigungsma8 B im Rahmen der 
MeBgenauigkeit konstant sind. 


Der starke Abfall von P, fiir P,<0,015 kann wahrscheinlich auf das 
schnelle Anwachsen der kritischen Tragerzahlen, die fiir das Einsetzen 
der Kanalbildung notwendig sind, bei abnehmendem E/p (vgl. Fig. 7 
und 8) erklart werden: 


Mit zunehmendem »,,;, wird die Wahrscheinlichkeit 


[o.e) 
V (Merit) = f v(m) dn SS e~ mitt 


Mkrit 


fiir das Auftreten von Lawinen mit Tragerzahlen n> m,,;, stark zuriick- 
gehen und damit P, rasch abnehmen. 


Die kritische mittlere Gasverstarkung, die sich aus E,/p ergibt, und 
die tberschritten werden mu, um eine Kanalbildung mit meBbarer 
Wahrscheinlichkeit zu ermdéglichen, liegt fiir den betrachteten Abstand 
d =0,8 cm unabhangig vom Druck bei # =exp 17,5 — 18,5 =5 -107— 108. 
Dieser Wert steht mit dem in der Nebelkammer beobachteten Wert 
der kritischen Verstarkung von «d = 20 sowie mit der aus theoretischen 
Abschatzungen erhaltenen Beziehungen («d),,<= 17,7 in Einklang?. 


2.3. Die Haufigkeitsverteilung der LawinengréBe v (n) 


Die Verteilungen v(m) (vgl. Fig.1 bis 6) zeigen fiir Tragerzahlen 
nm =108 eine charakteristische Abweichung von den normalen Vertei- 
lungsgeraden in dem Durchhang der Kurven, der offenbar besagt, daB 
die extrem groBen Lawinen haufiger auftreten, als es dem normalen 
Verteilungsgesetz entspricht. 


Im Gegensatz zu den ,,konvexen“ Verteilungskurven (fiir 10®°< 
n=108)%, die sich durch die Wirkung der Raumladungsbremsung mit 
einer Verminderung der Ionisierung erklaren lassen**, weist die ,,kon- 
kave‘‘ Form der von uns beobachteten Verteilungskurven auf das 
Wirksamwerden einer zusatzlichen Ionisierung bei diesen groBen Trager- 
zahlen hin. Es ist anzunehmen, daB dieser Effekt durch einen ProzeB 
verursacht wird, der mit dem Beginn der Kanalbildung zusammenhangt 
(gasionisierende Strahlung?), da das Auftreten von Kanalen erst bei 
diesen Tragerzahlen beobachtet wird. 


3 ScHLUMBOHM, H.: Z. Physik 140, 221 (1955). 
4 FROMMHOLD, L.: Z. Physik 156, 144 (1959). 
5 RICHTER, K.: Z. Physik 157, 130 (1959). 
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Anhang 


1. Apparatur (hierzu Fig. 9) 

Der Aufbau der Apparatur wird bereits an anderer Stelle® ausfiihrlich be- 
schrieben, desgleichen die Bestimmung der Tragerzahl » aus der Lawinenimpuls- 
spannung. Wir kénnen uns daher auf die Beschreibung einiger Erganzungen be- 
schranken, die durch die erhéhten Anforderungen an die Konstanthaltung der 
Versuchsbedingungen und die MeBgenauigkeit notwendig wurden: 


a) Druck- und Abstandsmessung. Die Druckmessung erfolgte mittels Queck- 
silbermanometer mit Spiegelskala. Alle Druckangaben sind auf 20° C reduziert. 
Die Temperatur in der Umgebung des Rezipienten wurde mittels einer Klima- 
anlage auf --0,2°C konstant gehalten. Damit konnten die Druckschwankungen 
unter + 0,3 Torr gehalten werden. 


Fig. 9. Versuchsaufbau (schematisch): (links vom Rezipienten R: Hochspannungsgerat H mit MeBeinrich- 

tung M, Ry, Ry und Siebung C7z,2,3, Rgcp, Rg. Rechts vom R: Kathodenfolger KF, der tiber eine Streu- 

kapazitat Cg an die Anode der Entladungsstrecke angekoppelt ist; Verstarker und Oszillograph V +0 und 

Registrierkamera K, Rechts unten: Spannungskontrollgerat s. Text. Cg und Cy sind die Schaltkapazitaten 
von Kathode und Anode) 


Der Fehler in den Druckangaben liegt also in dem verwendeten Druckbereich 
200 bis 400 Torr zwischen +0,05 und +0,15%. 


Der Abstand d= 0,8 cm ist bis auf einen Fehler von +0,75°% me bar. Inner- 
halb einer MeGBreihe ist der Abstand konstant. 


b) Spannungsmessung. Die Messung der Hochspannung erfolgte mittels MeB- 
widerstand Rj, und technischem Kompensator M mit Spiegelgalvanometer. Die 
Ablesegenauigkeit betragt 1,3 - 10-*. Der Me widerstandswert ist bis auf + 2,5 - 1074 
bekannt. 


Zur Erzielung einer groBen Aufladezeitkonstante liegt die Anode der Ent- 
ladungsstrecke iiber R,+R,=2:-10!°Q an Erde. Kriechstréme und Gleitent- 
ladungen entlang der Glasoberflache des Rezipienten kénnen das Potential der 
Anode auf betrachtliche negative Werte absenken und die Spannungsmessung 
verfalschen. 

Zur Kontrolle dieser Effekte wurde das in Fig. 9 rechts unten eingezeichnete 
StrommeBgerat eingeschaltet. Die einem stabilisierten Netzgerat U entnommene 
Spannung ist so hoch gewahlt, daB durch das Mikroamperemeter G 100 uwAmp 
(Endausschlag) flieBen. Ein negatives Potential der Anode laBt den Strom durch 


§ PFAUE, J.: Z. Physik (in Vorbereitung). 
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die Rohre E 83 F und an G zuriickgehen. Das als Spannungsteiler geschaltete 


Potentiometer Fp liefert eine Gegenspannung, mit der sich das Potential der Anode 
wieder auf den Wert Null anheben 14Bt. 


Gleitentladungen mit starken Spannungsabsenkungen an der Entladungs- 
strecke wurden durch Trocknung der im Abschirmgehause des Rezipienten einge- 
schlossenen Luft mittels Phosphorpentoxyd beseitigt. Die durch den Lawinenstrom 
hervorgerufene mittlere Spannungsabsenkung wurde durch Drosselung der Ein- 
strahlung im Mittel unter 5 V gehalten und mit der Gegenspannung kompensiert. 


Insgesamt diirften also die Spannungswerte bis auf +10 V bekannt sein. 


Die angegebenen E/p-Werte werden also innerhalb einer MeGreihe um weniger 
als +0,2% schwanken. Sie kénnen zusdtzlich um einen gemeinsamen Faktor 
+ 1,0075 falsch sein, der auf die Unkenntnis des genauen Abstandswertes zuriick- 
zufiihren ist (s. oben). 


2. Das Verhalten des verwendeten Dampfes (Ather) 
bei Belastung durch Durchschliége 


Die untere Grenze des Druckbereiches muBbte mit p = 200 Torr so hoch gewahlt 
werden, damit auch bei starker Belastung der Dampffiillung durch Durchschlage 
kein Instabilwerden des Entladungsvorganges eintreten konnte. (Bei kleinen 
Drucken von 50 bis 100 Torr nahm die Durchschlagsfrequenz infolge Zersetzung 
der Dampffillung bis zum Zusammenbruch der Spannung an der Entladungs- 
strecke standig zu.) Aus demselben Grunde wurde die Aufladezeitkonstante mit 
der das Potential der Anode nach Durchschlagen auf den Wert Null zuriickgeht, 
auf 0,1 sec bemessen. In dieser Zeit ist jede Aktivierung des Dampfes hinreichend 
abgeklungen. Diese MaBnahme begrenzt jedoch die Lawinenfolgefrequenz. Um zu 
vermeiden, das Lawinen in dem von Durchschlagen oder groBen Lawinen geschwach- 
ten Feld starten, wurde im Mittel nur eine Lawine pro sec ausgelést. 

Die gemessenen Verteilungen v(x) und k(n) zeigen keine Abhangigkeit von der 
Zahl der bereits erfolgten Durchschlage. Auch bei ibermafig hoher Belastung einer 
neuen Fiillung vor der Messung durch (~1000) Durchschlage, laBt sich innerhalb 
der méglichen Fehlergrenzen keine Abweichung der Verteilungen von denen fest- 
stellen, die ohne vorherige Belastung unter denselben Bedingungen gewonnen 
wurden. 


Diese Arbeit wurde im Institut fiir Angewandte Physik der Universitat Ham- 
burg unter der Leitung von Herrn Professor Dr. H. RAETHER angefertigt. Die DFG 
hat in dankenswerter Weise die Untersuchungen unterstiitzt. Ich habe der Studien- 
stiftung des deutschen Volkes fiir ein Stipendium zur Durchfithrung meines Stu- 
diums zu danken. 
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Zum Vielkérperproblem eines Fermionensystems. I 
Von 
WOLFGANG WILD 
Mit 1 Figur im Text 


(Eingegangen am 17. Dezember 1959) 


The many-body problem of a Fermion-system interacting by means of a separable 
potential, which is not restricted to act only between opposite momenta, is in- 
vestigated using the Klein-Prange formalism. We apply the ladder approximation 
including hole-hole scattering and self-energy terms. It is shown, that even if 
singularities of the Gottfried type are present, the problem may be treated in a 
fully consistent way. For weak coupling the connection with the theory of super- 
conductivity and recent results of PRANGE is established. The integral equation for 
the two point function contains terms, which may be neglected in the weak coupling 
limit, whose influence for the strong coupling case however has not yet been inves- 
tigated. 


1. Einleitung 


In den letzten Jahren ist in der Theorie von Fermionensystemen eine 
interessante Entdeckung gemacht worden. Man hat erkannt, daB die 
Bethe-Goldstone-Gleichung! eines unendlich ausgedehnten Mediums 
neben den bisher betrachteten nichtnormierbaren Lésungen, die sich 
auBerhalb der sog. ,,healing distance‘‘ wie ein antisymmetrisiertes 
Produkt von ebenen Wellen verhalten, noch normierbare Lésungen 
besitzt, die so etwas wie gebundene Zustande darstellen?. Diese Losungen 
treten fiir rein attraktive Potentiale immer auf, fiir rein abstoBende 
niemals. Fiir gemischt anziehende und abstoBende Potentiale (Poten- 
tiale mit ,,hard-core“) hangt die Existenz der erwahnten Lésungen von 
den detaillierten Eigenschaften der Wechselwirkung ab. Nach vor- 
laufigen Rechnungen scheinen die mit dem Experiment vertraglichen 
Kernpotentiale stets solche normierbaren Lésungen zuzulassen?. Zwar 
beziehen sich alle Beweise fiir die Existenz dieser singularen Lésungen 
auf ein unendlich ausgedehntes Medium, doch deutet nichts darauf hin, 
daB nicht auch fiir endliche Systeme solche Zustande auftreten kénnen. 


Die Bedeutung dieser Erscheinung ist umstritten. Nach der Meinung 
einiger Autoren wirft die Existenz der singularen Lésungen Zweifel an 


1 BETHE, H.A., u. J. GoLpDsTONE: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 238, 5514 (1957). 

® GOTTFRIED, K.: An Inconsistency in the Perturbation Theory of the real 
Fermi gas. (Vorabdruck.) — LUpErs, G.: Z. Naturforsch. 14a, 1 (1959). 

3 BRENIG, W.: Z. Physik 156, 525 (1959). 
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der inneren Konsistenz des Brueckner-Verfahrens bei Anwendung auf 
anziehende Systeme auf. Andererseits wird behauptet, daB ein enger 
Zusammenhang zwischen dem Phanomen der Supraleitung und den 
besprochenen Singularitaten besteht. Es ist aber bisher nicht gelungen, 
die Supraleitung aus der Bethe-Goldstone-Gleichung und damit aus den 
Gleichungen eines Fermionensystems mit fester Teilchenzahl zu be- 
griinden*. Am nachsten kommt diesem Ziel GorKov, der die Supra- 
leitungserscheinungen aus einem Naherungsansatz fiir die Lésung der 
Bethe-Salpeter-Gleichung, welche bei ihm an die Stelle der Bethe- 
Goldstone-Gleichung tritt, ableitet®. Jedoch wird nicht gezeigt, daB 
sein Ansatz wirklich eine brauchbare Naherungslésung seiner Ausgangs- 
gleichung ist. 


In der vorliegenden Arbeit wollen wir versuchen durch Verwendung 
einer der Feldtheorie entlichenen Methode®, die kiirzlich von einigen 
Autoren entwickelt wurde, ein Fermionensystem mit separablem Wech- 
selwirkungspotential méglichst exakt zu behandeln. Unser Hauptaugen- 
merk wollen wir dabei auf die Untersuchung der singularen Lésungen 
richten. 


In allerjiingster Zeit ist von PRANGE’ mit derselben Methode und 
derselben Zielsetzung ein Fermionenmodell behandelt worden, bei dem 
nur Teilchen mit entgegengesetztem Impuls mittels eines separablen 
Potentials wechselwirken. Die vorliegende Arbeit, die im wesentlichen 
unabhangig von PRANGE entstanden ist, weist starke Parallelen zu dessen 
Uberlegungen auf, worauf wir im einzelnen noch hinweisen werden. 
Das von uns diskutierte System ist natiirlich erheblich realistischer, was 
wir jedoch mit etwas groBerem Aufwand erkaufen miissen. 


Abschnitt 2 bringt eine Zusammenstellung der Grundlagen des be- 
nutzten Verfahrens. In Abschnitt3 gehen wir zur Leiternaherung 
iiber — wobei wir Selbstenergieterme und Lochleitern einschlieBen — 
und machen Gebrauch von der Separabilitat des Potentials. Abschnitt 4 
enthalt eine Diskussion der Randbedingungen, die fiir den Grundzustand 
zu stellen sind. Im folgenden Kapitel 5 geben wir eine allgemeine und 
strenge Diskussion der verbleibenden nichtlinearen Integralgleichungen, 
fiir die wir in Abschnitt 6 eine explizite Naherungslésung angeben. Das 
letzte Kapitel bringt eine Diskussion der Resultate. 


4 Bocottupoyv, N.N., V.V. TormacHov u. D.V. SirKov: Fortschr. Phys. 6, 
605 (1958); dort auch weitere Literatur zur Supraleitungstheorie. 

> Gorkov, L.P.: Sov. Phys. JETP 7, 505 (1958). 

6 GarisKi, V.M., u. A.B. Miepar: Sov. Phys. JETP 7, 96 (1958). —= Mar- 
TIN, P., u. J. ScHwINGER: Bull. Amer. Phys. Soc. II 3, 202 (1958). — Kein, A., 
u. R. PRaNGE: Phys. Rev. 112, 994, 1008 (1958). 

7 PRANGE, R.: Preprint (University of Pennsylvania). 
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2. Die Methode der Greenschen Funktionen zur Lésung 
des Vielkérperproblems 
Wir betrachten ein nichtrelativistisches System, das aus einer ein- 
zigen Sorte von Fermionen, z.B. Nukleonen oder Elektronen, aufgebaut 
ist. Diese Fermionen kénnen sich aber noch durch Spin- und eventuell 
Ladungsspineinstellung unterscheiden. Die Wechselwirkung soll allein 
durch Zweikérperkrafte vermittelt werden, das Wechselwirkungspoten- 
tial darf aber nichtlokal sein. 
Der Hamilton-Operator eines solchen Systems hat die Form: 


roe nS Bi 2 
q= ae fa X wt (#, t) V2y,(#, t) + 
sey yy [eae h am: a X3 ph, (%s, t) wh Br, t) x (2.1) 
# iy 


x v(%, Ay, Ha Ag; %1 Ay, Xo Ae) pa, (M1, t) Wa, (%2,t) (h=4). 


Dabei ist m die Teilchenmasse, A ein Index, der die z-Komponente von 
Spin und eventuell Ladungsspin charakterisiert. Die Potentialfunktion 
haben wir aufgespalten in einen Kopplungsparameter g, der die Starke 
der Wechselwirkung charakterisieren soll und eine geeignet normierte 
Funktion v, die die analytische Abhangigkeit von den Koordinaten ent- 
halt. Die GréBen y und y* sind Vernichtungs- und Erzeugungsopera- 
toren im Heisenberg-Bild und geniigen den iiblichen Vertauschungs- 
relationen: 


[vs @, t), wh ®t], = dy 8% —%") (2.2) 
1. =0 


[ya(%, 2), per (% D1, = [yi @, 2), pe ®t 


Der Hamilton-Operator ist selbstverstandlich mit den Operatoren von 
Teilchenzahl und Gesamtimpuls vertauschbar, da v nicht vom Schwer- 
punkt abhangen soll. 


Fir die Potentialfunktionen werden wir spater speziell annehmen 
U(%1 Ay, %e Ag; %1 Ay, Xe Ag) 


= 8 (x1 + %_— %y — %a) On, 2 Oa,x U(|% —%2|) v(|%1 — x2 


mit einer reellen Funktion v(|t|). Wir diskutieren also ein spin- und 
ladungsunabhiangiges nichtlokales, aber separables Potential. 

Ein separables Potential ist mit einigem Erfolg in der Kernphysik 
von YAMAGUCHI$ verwendet worden. Neuerdings hat Lomon® ein recht 
befriedigendes separables Potential fiir die Kernphysik vorgeschlagen. 

8 YAMAGUCHI, Y.: Phys. Rev. 95, 1628, 1635 (1954). 


® Lomon, E.: Proceedings of the London Conference on the Few Nucleon Pro- 
blem. London: Pergamon Press (im Erscheinen). 
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Wir glauben, daB die qualitativen Eigenschaften einer kurzreichweitigen 
Wechselwirkung von einem separablen Potential vom Typ (2.3) annehm- 
bar reproduziert werden *. 

Im iibrigen stehen wir auf dem Standpunkt, daB es fiir das Verstand- 
nis des Vielkérperproblems wichtiger ist, ein nicht unverniinftiges, aber 
moglichst einfaches Modell so genau als méglich zu behandeln, als mit 
vielparametrigen, sog. realistischen Potentialen grobe Naherungen 
durchzurechnen. 

Im folgenden bezeichnen wir mit |N> den Hilbert-Raum-Vektor eines 
Zustandes, der durch eine Teilchenzahl N, Energie Ey, Gesamtimpuls pn 
und eventuell weitere Parameter x, charakterisiert sein mége. Es geht 
uns um die Berechnung von Erwartungswerten beziiglich dieses heraus- 
gegriffenen Zustandes |N). 


Wir fithren nun mit KLEIN und PRANGE® Greensche Funktionen ein: 
G(xA; x’) =1<N| T {yy (%) pi (x')} [ND 2 4) 

G (x1 Ay, agi %1 Ay, Xa Az) =? CN | Theps, (1) pa, (%2) paz (2) px (4)} ND. 
Dabei ist x =(%,¢) und T das Wicksche Zeitordnungssymbol!®. Diese 
Greenschen Funktionen gentigen zur Berechnung aller Erwartungswerte 
von Ein- und Zweiteilchenoperatoren beziiglich des gewahlten Zustandes 


|N>. Unser Problem ist bis auf Integrationen gelést, wenn wir diese 
Greenschen Funktionen kennen. 


Aus den Bewegungsgleichungen der Heisenberg-Operatoren 


e 


- O > = 
be Wy (Ai) (ae, Oe (2.5) 
folet ap Pa (%, t) = [Yr 
- 0 1 2 5 PREZ 
(—i 5 —PA\ (wa; #12) 
= b:y O4(x — 2) NIN —ig Df dx, d4x, d*x x (2.6) 
aaa 


0 OA Ae Ae Ae) GA aa Ae A), 
wobei wir 
D(a Ay Xe Agi Hy An, B2.A2) 7 
= 8 (ty — ty) 6 (ta — ta) 0(4) — ft) +0 (Ha Ay, He Aa; M1 Ar, Xe Ar) 


gesetzt haben. (2.6) folgt nur aus den Operatoreigenschaften von y und 
ist unabhangig vom gewahlten Zustand |N). (2.6) enthalt also noch alle 
Lésungen zu beliebigen Zusténden |N’). 


* Der Hauptnachteil des separablen Potentials ist der, da nur in relativen 
s-Zustanden die Wechselwirkung nicht verschwindet. Die uns interessierenden 
Probleme treten aber auch fiir derartige Wechselwirkungen schon auf. 

10 Wick, G.C.: Phys. Rev. 80, 268 (1950). 
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Etwas langwieriger ist die Ableitung der Gleichung fiir die Vierpunkt- 
funktion™. Man erhalt: 
NIN 1G (GAG, Wa Aes Hae, vada) 
= G (4 Ay; Hy A) (Kady Xo Aa) — G (Ky Aya Ae) G (Xn Ags tA) 
+ > fdty, dt yy d4z, d4 25 G (%1A,5 Vip) G (%2 Ao; Vole) X (2.8) 


Hy be 
MMS 


/ / / / 5 14 0! af / 
* Fey, ly Vote; 21a» Zable) - G (4% fa, Zefle3 %aAr, %2 Ae): 


Im folgenden wollen wir den Hilbert-Raumvektor auf 1 normiert vor- 


aussetzen. 
<N 


Ny =1. 


Die Wechselwirkungsfunktion J ist dabei entweder in geschlossener Form 
implizit durch eine Variationsableitung gegeben oder aber explizit durch 
eine stérungstheoretische Reihe. Das niedrigste Glied dieser Reihe ist 
igv. Auch (2.8) gilt fiir alle Zustande |N’> und folgt allein aus den 
Operatoreigenschaften der Heisenberg-Operatoren. 


3. Ubergang zur Leiternaherung und Ausnutzung 
der Translationsinvarianz 


In der vorliegenden Arbeit wollen wir uns darauf beschranken, die 
einfachste Naherung fiir die Wechselwirkungsfunktion J in (2.8) zu dis- 
kutieren. Wir ersetzen also J durch 7gv. Beziiglich der Relation dieser 
Leiternaherung zu den alteren Verfahren wie Brueckner-Theorie!”, Bethe- 
Salpeter-Gleichung und zur Stérungstheorie verweisen wir auf KLEIN 
und PRANGE®. Wir wollen auch die Argumente, die nahelegen, daB die 
Leiternaherung fiir die physikalisch interessanten Falle (Kernmaterie, 
Elektronengas) gut ist?8, hier nicht kritisch beleuchten, da dies in einem 
zweiten Teil ausfithrlich geschehen soll. In diesem ersten Teil geht es 
uns nur darum, die Konsequenzen dieser Leiternaéherung zu entwickeln. 

An Stelle der Vierpunktfunktion arbeiten wir mit der K-Matrix, die 
definiert ist durch die Beziehung: 


Di laiyaay: IG, Apia Las Vive Wales 


Lenka 
X [G (yy 5 %1 Ar) G (ota %2 Ae) — G (Yq bys X%2 Ag) G (Vy Ma 4 Ay) 
A) 
=ig 2) f dy, dt yy 0(%1 Ay, %_ Ags Villy, Vos) X 6-1 
hy Me 


/ A fat 
X G (Vy Mas Votes X1 Ay, Xp Ad). 


11 GELL-MaN, M., u. F. Low: Phys. Rev. 84, 350 (1951). 

12 BRUECKNER, K., J.L. GAMMEL u. H. WEITZNER: Phys. Rev. 110, 431 (1958) 
dort auch weitere Literatur zur Brueckner-Theorie. 

13 Gomez, L.C., J.D. WaLEcKa u. V.F. WeIsskKopr: Ann. Phys. 3, 241 (1958). 


, 
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In der Leiternaherung folgt aus (2.6) und (2.8): 


een: é mars 1 A 2 eh ce Rae: 
iz AR) G(xA; x Hy 
= b,y O8(x — 2) — Df dtxi dy, ddyy x 


Ay Ha Le 
x LE (a AL, 815 Vyas Yo Me) — K(x AL, A; Valls, Vi fa) | X 
X G (Vy iy; %1 Aa) G (Vota; x’ A’), 
NG A Ma Aas ha Aa een) 
= 1g 0(%1A,, X93 X11, Xp Ag) + 1g D) f dy, d*y, d4z, d4z, x 

Ms Me 
HS (3.3) 

XU(% Ay, Xda; Vib» Vole) G (Vy My; 211) G (Yo Me 2/2) X 


= , eh All int 
px K (2/1, So M2; xy A> Xo Az) fa 


(3.2) 


Im Fall einer spin- und ladungsunabhangigen Wechselwirkung 


U(x Ay, %y Aq; x4 A, Xy As) = 6, ae On,% U(X Xo; x %3) (3.4) 
gilt GAGA, BD) 0 AGIA) 
KK (ay Ay, %g.Ag3 041, Xo) = 83, x Oa, x, K (%y X93 01 Hs) (3.5) 
und (3.2) und (3.3) vereinfacht sich zu 
mG, 1 2 nba 
= aaa V2) G(x; a) 


= 64(x — x’) — f d4xidty,dty, x (3.6) 
x [(s +4) K (%1%5 ¥1 V2) — K (41 3 Yo) 1G (95 21) G (Yo; 2’), 
TCL 55 Hy Ba) 
= 120 (%,%q; XX) + 1g f d*y, d*yod*z, d*25 0 (4% X23 V1 Va) X 7 (3-7) 
x G (1521) G (Vos 22) K (2 205 4 2). 
Dabei ist s =3 fiir Nukleonen-, s =1 fiir Elektronensysteme*. 
Wir driicken nunmehr G, v und K durch ihre Fourier-Transformierte 


aus: G(x; x") =f dp dtp’ eilb*—P' x) G (p: p’) 
U (44 Xa; %1 Xe) =f d*p, dp, d*p, d* ps x 
x ern te APO T (6 bys pip) | (3.8) 


KK (4 X25 a He) = | GAD, d+ Pe Ui. dd. X 
sx etlhitatbe X_—Pi %,— Ps Xs) K (p, Ps pi ps) : 
wobel px =pk—hol 
bedeutet. 


* Wir haben dabei angenommen, daf fiir den herausgegriffenen Zustand |N > 


die GréBe sir eine ganze Zahl ist. In diesem Fall kann der Index A bei G (x; x’) 
und K (4, *:; #1 73) weggelassen werden. 
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Wir niitzen jetzt die Translationsinvarianz aus. Wenn |N)> ein 
Eigenzustand zu Gesamtenergie und Gesamtimpuls ist, so hangt G(x; x’) 
nur von der Differenz x — x’ ab und fiir die Fourier-Transformierte gilt : 


G(p; ’) =G(p) (pb —#'). (3.9) 
Entsprechend folgt: 
K (bi bai bi b3) = K (Pr bei Bids + Pe — Bi) 68(b: + Pe — Bi — Bo) 
5 (by Pe; Pi bo) = 0(by be; Pi by + Pe — pi) 6*(P1 + 2 — Pi — Ba). 
Setzen wir (3.8) unter Benutzung von (3.9) in (3.6) und (3.7) ein, so 
ergibt sich 


— CaN CEn (s+ 4) K(gp:96) — K (gb; 0q)))G(0) 


(3.10) 
ec rae ; 
K (pi be; Pi bi + be — bi) =18 0 (Pi de; Pi by + be — Pi) + 
+ ig (2m) f d*qv(p, p23 9p: + 2 — 9) X (3.11) 


G(q) G(p, +p2—9) K (Gh. +b2—49; bihr “ps = py). 


SchlieBlich spezialisieren wir auf das separable Potential (2.3). Wir 
erhalten: 


U(Py Pe; pi PPPs — pi) 


eee? 2 Ph, 
PA Gl al OE 21 1S ev. 
ne ts (|B aS Pe : o(| ron . 


Dann k6énnen wir fiir die K-Matrix den Ansatz machen 
K (py Po; pi Pe pr) 
aug | Pi— Pa |\, [| 2 — Bi — PB, 6-15) 
2 of = p }o(| Pi — Pir be Jhb, Lp.) 


(290) 2 | 


und erhalten schlieBlich die Gleichungen 


k(py + D2) X 
(3.14) 


-—igsfatgc)e(|?=*)apto]e@=——t,. G5) 
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4. Diskussion der Randbedingungen 


Das Gleichungssystem (3.14) und (3.15) besitzt noch eine groBe 
Lésungsmannigfaltigkeit. Lésen wir (3.14) nach k(p, +2) auf, so folgt 


R(p, + bo) 
~ I —ig(2a)t [atqo(|24—2 sl 1a Pa Jew G(p, +h—@)] + (4.1) 
aL. lt —ig(2m)t [ dtq... te + Pe), 


wobei / zunachst eine willkiirliche Funktion ist. Entsprechend folgt 
aus (3.15) 


Cb) =~ gh |o — Bigs faracia Ac £)e@ +a) + 
aie re ee |i 


mit zunachst willkiirlichem h’. 

Tatsachlich haben wir auch bei der Ableitung von (3.14) und (3.15) 
nur die Eigenschaft der Zustandsvektoren benutzt, Eigenzustainde zu 
Gesamtenergie und Gesamtimpuls zu sein. Wir miissen nun diskutieren, 
wie wir aus der Mannigfaltigkeit der Losungen (4.1) und (4.2) eine spe- 
zielle, uns interessierende Lésung, etwa den Grundzustand bei einer 
bestimmten Teilchenzahl N herausfinden. 


(4.2) 


Dazu leiten wir zunachst aus der Definition der Zweipunktfunktion 
mittels der Vollstandigkeitsrelation eine Spektraldarstellung ab, die fiir 
alle translationsinvarianten Probleme gilt. 


Aus (2.4) folgt fiir ¢>?’ 


G(x; x’) MATE EL Be CN +1,B] yi(x’)|N>. (4.3) 


f charakterisiere einen N +1-Teilchenzustand. Wir teilen den Index f 
auf in den Gesamtimpuls p+ py, die Gesamtenergie E + Ey und rest- 
liche Variable x. Der Zustand |N> gehére wie verabredet zum Gesamt- 
impuls bn und zur Gesamtenergie Ey. Die Ausnutzung der Trans- 
lationsinvarianz ergibt dann: 


G(x;x')=i> [a@hdE gible—*) pi E(t-#) x 
x <N| y,(0)|N+1,8+py,£ + En, © X 
x<N41,$+ By, E + Ey, «| yi (0) [N>- 


(4.4) 


Wir fiihren ein 


0+ (p, £) = (220)? 2 | <N| ; (0) [N+1,6+ by, E + Ey,a>|?. (4.5) 
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Aus (4.5) folgt dann sofort: 


0.(2,E)20, o,(6,£)=0 fir — 46) 


BSE Be 
wobei E%,,, die Grundzustandsenergie des N + 1-Teilchenproblems ist. 


Ganz entsprechend folgt fiir t’ >¢ 
G(x; x’) =—iD f BBAE cP H-*) e“HEU-") 5g 
x <N| pz (0) IN—1,2n—, Ey —E,a>x 
x (N—1, By —p, Ey — E, «| y,(0) |N). 
Wir setzen hier 
0. (6, E) =(20)* 2 |<N—1, by —B, Ew — E, al ys (0) ||? (4.7) 


und folgern 


o-(£,E)20, o (,E)=0 fir ESE. a 
1 Oe = Ey — EX-s; 


wobei EX _, die Energie des Grundzustandes des N — 1-Teilchenproblems 
bedeutet. 


Aus der Darstellung der Zweipunktfunktion 


Ge sor [ @paE giP R—¥) g~iBlI-t) yy | 4g) 


fi 
Om =|) bbe Gee 


il aibhe FeSO 
folgt fiir die Fourier-Transformierte 
G(s) =— aor f aE | 0.(P, E) , o_(p, E) \. : 
(2) (27) py LE Pg, Beane (4.10) 


Durch (4.6), (4.8) und (4.10) wird die Funktion h’ in (4.2) stark einge- 
schrankt. 


Besonders einfach ist der Fall E,=E_. In diesem Fall ist fiir ein 
bestimmtes E nur entweder g, oder o_ von Null verschieden. Das legt 
die Funktion h’ eindeutig fest, da fiir ein bestimmtes py die Behandlung 
der Singulatitat eindeutig vorgeschrieben ist. 

Wie man aus der Definition von E, und E_ sieht, ist, wenn es iiber- 
haupt Lésungen mit E, =E_ zu einer bestimmten Teilchenzahl gibt, 
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der Grundzustand sicher eine dieser Lisungen. Fiir angeregte Zustande 
ist normalerweise E_>E.. Wir werden im folgenden ausschlieBlich 
Lésungen mit FE, =E_ diskutieren. 


Aus den Vertauschungsregeln (2.2) leitet man sofort ab, daB 


i, f dE {o, (6, E) + 0_(p, BE} =1 (4.11) 
ISU. 


SchlieBlich gilt 
<N| pi (x) yn (x) [N> =<N| yi (0) yi. (0) [ND =n. (4.12) 


Die Teilchendichte ist ttberall konstant. Wir nehmen auBerdem an, daB 
sie fiir jede Teilchensorte gleich ist. Damit folgt mit Hilfe von (4.7) 


aap | PP AE 0. (6, E) =n. (4.13) 


Alle bisherigen Formeln gelten ebenso wie die, die wir noch entwickeln 
werden fiir beliebiges, also auch endliches N. Fiir endliche N geht die 
Teilchendichte gegen Null, doch bleiben alle Erwartungswerte endlich, 
da stets entsprechende Ortsintegrationen auftreten. Beispielsweise gilt 
fiir die kinetische Energie: 


ee = 
Exin = N IE a amo 2 
J@p dE 9_(p, E) 
wobei N =(s+1) f d?xm die Gesamtteilchenzahl ist. Die von uns 
benutzte Methode der Fourier-Transformation zur Lésung von (3.6) und 
(3.7) ist aber fiir endliche Systeme nicht optimal. Wir denken deshalb 
fiir eine praktische Lésung immer an endliche Dichte und unendliche 
Teilchenzahl. Wir miissen nun versuchen ein Kriterium zur Einschran- 
kung von / in (4.1) zu finden. 


(4.14) 


Dazu betrachten wir die spezielle Vierpunktfunktion 
GC(GA UA ed eA) 
Fiir sie leiten wir mittels Translationsinvarianz und Vollstandigkeit die 
Beziehung ab: 


G(x), 405 00, 22h) =— aor [BPA AB Pee iBt—# x 
. i (4.15) 

{ O(P,B) o_(P,E) | 

pp —E+in Py —E—inf 


mit 


o, (P, E) = (22)°|CN| y, (0) pe (0) IN +2, Bw +P, Ew +E, a|? hats 
a i 4.4 
o_(P, E) = (22)? X |«N —2, by — P, Ey — E, «|p (0) py (0) IN|? 


Z. Physik. Bd. 158 22 
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und den Eigenschaften 


— > p> E —_ fii TIS so 
GAP, EH) z0r oO, (2, 2) sogeanis | (4.17) 


ae fy ee 
und 
ES Bo = be by ee 


Die Ableitung geht genau so wie bei der Zweipunktfunktion. 
Wir nehmen an A= /’ und erhalten, nachdem die Abhangigkeit von 
den Spin- und Ladungsspinindizes eliminiert ist, aus (2.8) 
GEL OH) 
= G(x; 4’) G(x; x’) + | d*yyd4*y,04'2, d*2,.G (ko y,) Gla val eae) 
XK (V1 Vas 21 22) G (4; #') G (295 2’). 


Auf der rechten Seite fiihren wir die Fourier-Transformierten ein und 
erhalten 


r 


cel easel fren fapel® eA}elS a) 
x [ ay, d4 yp d* 2, d4 zy G(x; Vy) G(x; Ve) K(¥1 Vos 220) X 


XG (458 FG. +) = ean ‘5 dt PeiP(e—*) R(P) x (4.19) 
x| f aon (1B)) (> +0) 6 (2 —p)f. 
Durch Einsetzen der Spektraldarstellung sieht man, daB 
anole ss)e[2—9 
= (4.20) 


Te (220)8 [ ap dE 0, 2 tr Bas E+ E) 0. ce = > Dem E) (4.21) 


t, hat die Eigenschaften: 


t(P,E)2=0, +,(P,E)=0 fir E<2E, 
a (4.22) 
t_(P,E)=0 fir E>2E.. 
Volhg analog folgt 
> Pp ee 
J apo(\b)) (2 + p)e(4 2) 
(4.23) 


a se fae ee EB) & aE) 
(220)* R-E+in P—-—E+in 
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mit 


ed 


x, = (22)8 )9 fp o(IBl) [abo (2 +3, LE+E|x 


z (4.24) 
x ee —p, LEE) 
und den Eigenschaften 
“,(P,E)=0 fir E<2E, 
(4.25) 


MP aa ee oc | 


Setzen wir auf der rechten Seite von (4.18) die Darstellung (4.15) ein, 
so folgt schlieBlich 


oe [ae tes E) —1,(P,E) _ o.(P,E) —7_(P,E) | 
(27)! R-—E+in P—E-—in J (4.26) 
= ee [ «(BE)» (PE) \P ig 
(22)4 a f aE {ge SS SE iy) el ane eae 


Die Konsequenzen dieser Gleichung werden wir im nachsten Abschnitt 
entwickeln. Wir werden sehen, daB h eindeutig durch (4.26) festgelegt 
wird. 


5. Allgemeine Diskussion der Gln. (3.14) und (3.15) 


Die Méglichkeit, tiber die Lésungen der sehr komplizierten nicht- 
linearen Integralgleichungen (3.14) und (3.15) Aussagen machen zu 
ko6nnen, beruht darauf, daB wir die Spektraldarstellung von G(f) 
kennen. Allerdings gilt diese Spektraldarstellung fiir die exakte Funk- 
tion G(p), wahrend (3.15) G(#) in Leiternaherung bestimmt. Wir wollen 
jedoch annehmen, daB daraus keine Schwierigkeiten erwachsen und daB 
auch fiir G(f) in Leiternaherung eine Spektraldarstellung méglich ist, 
bei der die Spektralfunktionen die Eigenschaften (4.6) und (4.8) besitzen. 
Diese Annahme bedarf natiirlich am Ende der Verifizierung. 


Die Diskussion muB nun drei Falle unterscheiden: 
Red hepa 01 5 teh SMS Rye Oe precedes MG ele se) Oa 


Fall 3. liegt in der Regel fiir angeregte Zustande vor. Er ist wegen der 
Uberlappung der Spektralfunktionen kompliziert und wir wollen ihn 
nicht untersuchen. 

Naiverweise wiirde man annehmen, daB bei groBen Teilchenzahlen fiir 
den Grundzustand FE, =E_, fiir alle angeregten Zustande E_>E, gilt. 
Dies ist aber nur richtig, wenn es keinen Unterschied zwischen gerader 
und ungerader Teilchenzahl gibt. Gibt es einen solchen Unterschied, 
etwa dadurch, daB bei gerader Teilchenzahl eine Energieabsenkung 

22* 
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erfolgt, weil dann eine vollstandige Paarung der Impulse méglich ist, wie 
sie von der Supraleitungstheorie gefordert wird, so gilt, wenn |N) den 
Grundzustand eines Systems gerader Teilchenzahl bezeichnet: 


Ee, E43, =E__. (5.1) 


Wir wollen hinfort speziell darauf achten, ob (3.14) und (3.15) Lésungen 
mit den Eigenschaften (5.1) besitzen. 


Wir untersuchen zunidchst das in (3.14) auftretende Integral 


f aqG() G(P—g (=), 


wobei wir P=#,+/, abktirzen. 
Wenn wir die Spektraldarstellung von G(#) einsetzen, so gelangen 
wir zu 


| 12 7 
faqe@eP—ge(F-))- Ze RP), (5.2) 
wobei 
R(P) =R_(P) —R, (P) (5.3) 
und 
R, (P) = [ «9 (| al Dost )) [ 4B’ aE” x 
as (5.4) 
x ez(9E) os(P — 9, ED) 
Ro Bb — EV bin 
ist. 
Wir gehen iiber zu den Variablen 
E=E' LE”, E=i(k —E”) 
und erhalten 
BY fa (PE) 
R,(P) fae oe (5.5) 
mit 
[48.2 = fogo (=F) far 
(5.6) 


Aus den Eigenschaften (4.6) und (4.8) entnimmt man sofort, daB 


PP ye0 
und reell ist und daB 


L(P,£)=0 fir E<2E, 
hae) = On plies Bee 2 rae 
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sein muB. AuBerdem ist i, (P, E) eine integrable Funktion von E. Aus 
(5.5) und (5.7) folgt, daB R,(P) eine regulaére Funktion von P, in der 
gesamten komplexen Ebene ist, mit Ausnahme der reellen Achse ober- 
halb von 2E,,. Wir legen einen Verzweigungsschnitt von 2E, nach +9, 
den wir wegen der GréBe +77 infinitesimal in die negativ imagindre 
Halbebene verschieben. 

Wegen der Beziehung 


1 = py 1 + ig 8 (x) 
4% +1 x 


(Pr = Hauptwert) folgt, daB auf den Ufern des Verzweigungsschnittes 
der Realteil von R, gleich ist, wahrend auf dem oberen Ufer Im R, (P) = 
Si ji(f +) au dem unteren Im K,(P)=77(2, 2) Ist: 

Entsprechend ist R_(P) eine regulare Funktion von P, in der ge- 
samten komplexen Ebene mit einem Verzweigungsschnitt von — oo 
nach 2E_. Dieser Verzweigungsschnitt ist von der reellen Achse infini- 
tesimal in die positiv imaginaére Halbebene verschoben. Der Realteil 
ist auf beiden Ufern gleich, der Imaginarteil ist auf dem oberen Ufer: 
Im R_(P) =—a}_(P, P,) auf dem unteren (reelle Achse): Im R_(P) = 
ref sp F)). 

Weiterhin folgt aus (5.5), daB fiir | Py] > oo, R,(P) +0 geht. AuBer- 
dem ist R, (P) fiir reelle Py mit — co << Fy <2E, reell undes gilt fiir diese Py 


K,(P) 50 
R,(P, P°)<R,(P, B®) wenn P< P<2E, 
R,(P) ist also eine mit wachsendem Fy monoton fallende Funktion im 
Gepict 14-28 4, 
Ganz analog beweist man, daB fiir reelle Py mit 2E_<R<-+ 0 
R_(P) reell ist und daB fiir diese 
Ka(P\c70 


R_(P, P°)<R_(P, P®) wenn 2E_<P9<Po 


ist. R_(P) fallt also monoton mit wachsendem Fj im Gebiet Py >2£_. 
Wenn E, > E_ ist, was wir nun voraussetzen wollen, so ist fiir reelle 4 


im Gebiet 2b. <P<2E, 


Ki Pye 0 (5.8) 
und reell. Durch zweimalige Differentiation von (5.5) nach Fy folgt, daB 
in diesem Gebiet auch ZR 

aie = 0 (5 9) 


ist. 
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Aus (5.8) ergibt sich, daB N(P) =1 bone ye RP) im Gebiet 2E_<P,< 
2E,, fiir abstoBende Wechselwirkungen nicht verschwinden kann. Fiir 
anziehende Wechselwirkungen ist 

mee (leben — AO 

N(P) =1+ Baie R(P) =0 (5.10) 

moglich, aber wegen (5.9) an héchstens zwei Stellen. Existieren zwei 

Nullstellen von (5.10), dann ist notwendig fiir anziehende Wechsel- 

wirkung die Ableitung von N(P) nach P, an der kleineren Nullstelle 
positiv, an der gréBeren negativ. 


Wir kénnen nun unmittelbar aus (4.26) die Behandlungsvorschrift 
fiir die Singularitaten von k(P) im Gebiet 2E_<P)<2E, ablesen. Aus 
(4.25) folgt, daB in diesem Gebiet 


i x, (P, E) “_(P,E) )j2 

E (22)4 ee. eoeeay 
eine negative beschrankte Funktion ist. Aus (4.22) folgt, daB die 
t-Terme fiir die Diskussion der Singularitaten uninteressant sind. Mit 
Hilfe von (4.17) ergibt sich dann aus (4.26), daB Pole von k(P) mit einem 
positiven Residuum infinitesimal in die obere Halbebene, Pole mit einem 
negativen Residuum infinitesimal in die untere Halbebene zu verschieben 
sind. Das Residuum von k(P) wird durch die reziproke Ableitung von 
N(P) nach P, gegeben. 

Wir interessieren uns nun dafiir, ob N(P) auBer den maximal zwei 
Nullstellen im Gebiet 2E_<P)<2E, noch weitere Nullstellen besitzt. 
Fir reelle Py auBerhalb dieses Gebietes ist R(P) im allgemeinen komplex, 
so daB keine Nullstellen auftreten werden. Indessen schlieBen die Be- 
dingungen (5.7) nicht aus, daB es méglicherweise noch weitere reelle 
Nullstellen gibt. Wir wollen diesen Fall aber aus unserer Diskussion 
einstweilen ausklammern. Wir werden spater leicht sehen, welche Ver- 
anderungen sich ergeben, wenn wir eine solche Méglichkeit zulassen. 
Wir miissen nunmehr untersuchen, ob fiir komplexe Pj (Im Py ==0), N (P) 
Nullstellen besitzen kann. Wir setzen Pj) =x-+7y und erhalten: 


R(P) =| ey ae e ae ne E) --f,(P, BE). (5.11) 
Fiir y == 0 ergben sich folgende Bedingungen fiir eine Nullstelle von N(P): 
_g E(t. (P,E)—t(P.E)) = 
eo ee x BP 
[aE ee 2) = [a fe eee) 
lee ia ee haa) eae 
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Aus (5.7) folgt sofort, daB das System (5.12) fiir abstoBende Wechsel- 
wirkung keine Lésung besitzt. AuBerdem sieht man, daB wenn (5.12) 
fiir einen Wert Py =x,(P)+7g,(P) erfiillt ist, dann auch fiir (ta = 
%,(P) —ty,(P). 

Zur Vereinfachung der Sprechweise nehmen wir an, daB N(P) zwei 
relle Nullstellen hat: 


2 se 2(P\ a (P)=2 Ey, 


Fig. 1. Dargestellt ist die komplexe P,-Ebene. Es sind eingezeichnet die beiden Verzweigungsschnitte von 
—oo nach E_und von E, nach + 00, sowie die beiden Pole bei e_ und ¢,. Die gestrichelte Kurve gibt den im 
Text erwaihnten Integrationsweg C wieder 


Wir sind nun in der Lage, (3.15) zu diskutieren. Wir untersuchen dazu: 


+09 = 
{ (eee ese eee (5.13) 
° Py PoE’ +in Ni, P +9) 


Die Integrale in der geschweiften Klammer fiihren wir durch komplexe 
Integration aus. Wie sich die Pole und Verzweigungsschnitte des ersten 
Integranden in der komplexen Pj-Ebene verteilen, zeigt Fig. 1. Wir 
fiigen das Integral iiber die Kurve C hinzu und ziehen es wieder ab. Die 
Residuen der Pole bezeichnen wir mit Z, bzw. Z_, die der komplexen 
Pole mit Z, bzw. Z,. AuBerdem miissen wir beachten, daB N(P), p +7) 
fiir |P,|—>co gegen 1 geht, so daB der Umlauf im Unendlichen nicht 
verschwindet, sondern einen Beitrag 7m ergibt. 
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Es folgt: 


+00 


P, 04(q, E’) ns = 
fa Py— by — E+ in N(P, p+q) 


(p+q) 5 ZA(P+q) wee 

e(P+q)—to-E’t+in SelP+q)-h-E ? 

DE (5.14) 
g dP, 
(2) if Fy—pyo—E + ty 

ve t-(Py, P+) j 

E__ReR(Fy, P+ 4)) + ft P+ a) 

(1+ Gags ROR. B+) + aye AUP 


Im Falle des zweiten Integrals fiigen wir einen Umlauf in der negativ 
imaginaren Halbebene hinzu und ziehen ihn wieder ab. Es folgt in volli- 
ger Analogie: 


aU EICEL : aes ae IBN 
ug i ee N(P), 2 +9) CME) 
Z = > Z = > 
x{ _ 25649) Syne ae ae 
BAP 32 G)) 7 = 1 0G, a ENO Se) — ey — 1 
g dP, 
(OP Py—py —E’ —in 
2E, 
ti(Py, P+9) : 
Xx g = m0? g2 dp 2 SAlte 
(14 ape RER(P,.P +7) (278 +(,P+ 7) 
Fiir die Residuen 7, haben wir die Ausdriicke: 
Z,= eee eee (5.16) 
g [ae fe(P + 9, 2) eed i) 


(ex(P+q = iB) 
(ee 


wenn wirklich zwei Nullstellen von N(P) existieren. Gibt es keine Null- 
stelle mit 2E_<P)<2E,, so sind Z, und Z_ gleich Null zu setzen, 
existiert eine einfache Nullstelle, dann entscheidet das Vorzeichen der 
Ableitung von N(P) an der Nullstelle, ob Z, oder Z_ nicht verschwindet. 
Wir sehen, da8 beide Integrale sich aus drei Beitragen zusammensetzen: 


1. einem Beitrag vom Umlauf im Unendlichen, 
2. einem Beitrag der Verzweigungsschnitte, 
3. einem Beitrag der Pole von 1/N(P). 
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Der Beitrag vom Umlauf im Unendlichen hangt nur von den raum- 
lichen Impulsen ab und gibt, wie wir zeigen werden, die tibliche Modifi- 
kation der Einteilchenenergien, die man meistens durch eine effektive 
Masse annahert. Der Beitrag der Verzweigungsschnitte riihrt davon her, 
daB wir in der Leiternahrung Locher unterhalb der Fermi-Kante und 
angeregte Teilchen oberhalb auf gleichem FuB behandeln. Dies geschieht 
in der tiblichen Formulierung der Brueckner-Theorie nicht *. 

Der Beitrag der Pole ist charakteristisch fiir die Singularitaten der 
K-Matrix, die wir vor allem studieren wollen. Er verschwindet fiir ab- 
stoBende Wechselwirkungen. 


Es ist zweckmaBig in (5.14) und (5.15) einen Beitrag 
_ Z(P +9) 
2er(P +4) —Po— E’ tin 


zu addieren und wieder zu subtrahieren. Dabei soll gelten: 


Beppe tee pee ra Pies 
x, Zs foe. pea § 


[bo — (6) — M(p)] G(p) = ane (5.18) 
mit 
M(~) =— =—20gs [P70 “ee )ZoB +8) CW, 2er— by) + (5.49) 
+ Cy (p) + Ce(P) +616), 
1) = hig fete (PGE) fae 
cpap nas Za pog) eee fed Z(P +9) | l 
x{e (7, E ) Gare) Lp ipa, 2ep—fy —E’ + in : (5.20) 
sy ZB +9) Zo(P +4) | 
E’) | - TES 
02(9 2’) SCE) ee Zip ape 2 Vy 
= gs a P-| , 
G0) = Gar YS ferme ) fae ne 


© {2 (GE) Z,(B +9) e- 
( € 


ep ei, Ee sere — py — F’ 


* Beziiglich der Rechtfertigung des Bruecknerschen Vorgehens verweisen wir 
auf KLEIN und PRANGE. In der Terminologie dieser Autoren verwendet BRUECKNER 
den ,,model approach“, wir den ,,true approach”. 
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A dB 
x a, Bf ee +in 
g ates 
fi er. (P+) | 
g Fd BAN gt 2 P He a (5.22) 
[1+ Gage RRBP +H) + Gye P +a) 
1 > , df, 
+0@B) | pe —in 
2h, 
g > > 
(27)3 fr (%,P +4) 
x = mare 7222 "CLA 
[: + sae ReR(H P+9)) a Tame Fo p+) 


und 


(5.23) 
x i dE’ {o. (¢, E')— 0, (¢,£)}. 


Eine reelle Nullstelle auBerhalb des Gebietes 2E_<P,<2E, kann, wie 
man leicht einsieht, jederzeit in C,(pf) eingeschlossen werden. (5.18), 
das fiir E, > E_ aus (3.14) und (3.15) in Strenge und Allgemeinheit 
folgt — vorbehaltlich der Giiltigkeit der Spektraldarstellung auch fiir 
die Zweipunktfunktion in Leiternaherung — ist viel einfacher als (3.15), 
da die verbleibenden Integrationen unproblematisch sind. 


6. Eine spezielle Naherungslésung von (5.18) 

Wir wollen uns in der vorliegenden Arbeit darauf beschranken, zu 
zeigen, daB die in der Literatur diskutierten Lésungen von PRANGE, 
sowie von BoGoLtuBov u.a. Naherungslésungen von (5.18) sind. Es 
geht uns darum, Giite und Giiltigkeitsbereich dieser Naherungen zu 
diskutieren. 

Wir machen dazu die Annahme, daB es Lésungen von (5.18) gibt, 
fiir die 

1. C,(f), C,(p) und C3(p) dem Betrage nach klein sind gegen den 
ersten Term von M(f); 


2. in guter Naherung 
Zo(P) = 2 6? (P) 
gesetzt werden darf. 
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Wir wollen an dieser Stelle nicht die Argumente anfiihren die diese 
Annahmen plausibel machen, sondern spater, von der Lésung her, diese 
Annahmen rechtferigen bzw. widerlegen. 

Bei Richtigkeit dieser Hypothesen geniigt es, an Stelle von (5.18) 
die vereinfachte Gleichung 


[po — e(P) — (27)* e5(2) G(—P, 2E x — Bo) G(b) =- (6.1) 
zu diskutieren. Dabei ist 
e(P)= Gar *P(p), Ex =er(0) (6.2) 


é ist positiv, da wir uns nur fiir anziehende Wechselwirkung interes- 
sieren. (6.1) ist bis auf das Auftreten von E(p) an Stelle der ungestorten 
Energien p 2m des freien Fermi-Gases identisch mit der von PRANGE 
diskutierten Gleichung. 
Setzen wir in (6.1) naherungsweise 
> 1 1 
a ny Pair alae 


? 


so erhalten wir, wenn wir die Uberlegungen des Abschnittes 4 iiber die 
Behandlung der Singularitat beriicksichtigen: 


(p) — Er 
G(p) =— mea (te : = \x 
eal ee Vee B) 


)— Ep)? +6 


4 | 
x 


> > 


po—Ex—V(e) — Ex)? + 8(P) + in 
| (' e(p) — Er 1 . 
> o> = > ‘ ‘ 

2\ Ve@) — Ex)? + BP) | Po — Ext Ve) — Ex)? + 8P) —in 
Die dazugehérigen Spektralfunktionen sind: 

0,6,£) = (t+ ; aie x 
\(e@) — Ev? + 8) 
x 6(E— Ep F \ (eB) — Ex)? + #3(8)). 

Die Spektralfunktionen (6.4) stimmen genau mit den Impulsverteilungs- 


funktionen der Supraleitungstheorie tiberein. Man priift nach, daB die 
Bedingungen (4.6), (4.8) und (4.14) erfiillt sind, wobei 


(6.4) 


E,=E,+&, E_=Ep— € 
und te = 
& = £o(fr)» é(pr) = Ex 
ist. Es tritt also eine Energieliicke der Breite 2¢) auf. Man tiberzeugt 
sich, daB (6.3) zu einem Impuls by =0 des Zustandes |N)> gehért. Der 
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freie Parameter E, wird durch (4.13) mit der Teilchendichte verknipft. 
Da die Gl. (6.1) involutorisch ist, l4Bt sie sich auch exakt lésen. Man 
erhalt im wesentlichen das Ergebnis von PRANGE: 


G(p) = OE Dam Seay 


(6.5) 


Aus den Beziehungen 


0,(p,E) =2-(22)3ImG(p, £) fiir ee 6.6) 
o-(p, E) =—2-(2m)?ImG(p,£) fir E<E_ 
folgt _ ’ 
o(p, E) JE — Ep| + (e() — Er) ( Ae Bac 
2m 63 (Pp) (E — Ep)? — (e(P) — Ep)? 
fir |e(p) —E,|S+(E—E,) S | (e(6) — Ex)* + 20(6) 4 (6.7) 


AE Sees We) = Bates 


Die Funktionen (6.7) sind von PRANGE diskutiert worden. Einem be- 
stimmten Impuls entspricht nicht mehr eine feste Energie; die Energie 
ist verschmiert tiber einen Bereich, dessen GréBe durch ¢€, bestimmt wird. 
Fine Energieliicke tritt nicht mehr auf, an ihre Stelle tritt ein Absinken 
der Zustandsdichte derart, daB die Dichte der Zustande an der Fermi- 
Kante linear mit |E — E,| verschwindet. 

Wahrend (6.1) fiir die von PRANGE diskutierte Wechselwirkung im 
Rahmen der Leiternahrung streng gilt, ist in unserem Fall einer allge- 
meinen separablen Wechselwirkung (6.1) nur eine Naherungsgleichung, 
die wir benutzen kénnen, um uns eine Ausgangsfunktion fiir die iterative 
Lésung von (5.18) zu verschaffen. Es steht uns dabei frei, (6.4) oder (6.7) 
als Ausgangsfunktion zu verwenden. Wir entscheiden uns fiir (6.4), 
einmal aus Griinden der Einfachheit, zum anderen, da wir uns haupt- 
sdachlich fiir die Korrekturen interessieren, die die Verwendung von (5.18) 
statt (6.1) an der Supraleitungstheorie mit sich bringt. 

Zunachst bendtigen wir e(p). Aus (6.4) und (5.23) tolgt die Integral- 


gleichung: 

pee 4 ae ooe(\P—4 Er—e(q) 

Pom + 2 a / rs ( 2 |) Vermancoca es (6.8) 
(e(q) — Er)? + €(q) 


Wenn wir (6.8) weiterbehandeln wollen, miissen wir uns auf ein bestimm- 
tes Potential festlegen. Wir bemerken, da (6.8) sehr einfach zu be- 


handeln ist, da das Integral von «(7) nur wenig abhangt, wenn >< FE, 


c 


— 
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ist. Infolgedessen konvergiert ein Iterationsverfahren rapid. Man iiber- 
zeugt sich leicht, daB é(p) nur von #2 abhdangen kann. Ob man zur 
Naherung effektiver Masse tibergehen darf, hangt von der Struktur von v 
und der GréBe von g ab. 

Wir benétigen nunmehr die Funktionen ae £). Aus (5.6) und (6.4) 
folgt: 


f(P.E) = [ og oa(|22—*) He ce ee eed ee 2 
aoe e(q 3 (q) 


4 


P2G\—E 
(1 V(e(P i ay | Te ae (6.9) 
x 0(E — 2Ep + \/(e(G) — Ex)? +8(¢) = 
+ |(e(P—9) — Bp) + dP 9). 
Im Spezialfall P20 erhalten wir, wenn wir 
€(q3) = Ep +> \(E — 2E x)? — 48 (@2) 


e(qj) = Ep — > VE — Ep)? — 4.68 (gi) 


setzen: 


: qa*(g)(E—2Ep) _y. 
# |e (a3) VE — 28 p)® — 468 (98) 
1 4 VE=2E RP = 46508) } : 
Eo 2EF 
| qv? (qj) (E — 2EF) . 
e’ (q3) V(E — 2Ep)? — 463 (93) (6.10) 


V(E = 2Ep)? — 46 (@) )} 
x(t E— Plain 


(0; E) an 


fir E>2E, +26 
L210" dir obs to 55 
2 (93) (2Ep — E) 
_(0,E) = fo" (a2 2X 
ie) aI (3) VE — 2p? — 468103 
) 


x (1 _ VE a nls 468 (3 ) ue 
, ner(g)(2Er—B) 
e' (gi) VE — 2E pn? — 48899) 

«(1 | |@—2Ep?— 48) yt 

EDD 
fir B<a2E,—26 


= 0) fir (ES QE p— 2é9. 


(6.11) 
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Die Wurzel q» existiert fiir alle Z, die Wurzel g, nicht. Wenn sie nicht 
existiert, miissen wir in (6.10) und (6.11) den Term mit g, weglassen. 
Dies ist fiir {, ohne Bedeutung, f_ wird aber dann sehr klein. 


Wenn P +0 ist, laBt sich /, nicht mehr durch elementare Funktionen 
ausdriicken. Wenn v eine rationale Funktion seines Argumentes ist, wird 


man auf elliptische Integrale gefiihrt. Fiir P+ 0 ist /, tberall be- 
schrankt. 

Wenn wir uns auf ein bestimmtes v festlegen, sind wir nun in der Lage, 
nach den Formeln des vorigen Abschnittes Z,, Z_, €,, €-, C,(f), Co(P) 
und C,(p) zu berechnen, damit die gemachten Annahmen zu priifen und 
ein verbessertes G(p) anzugeben. 

Wir wollen in der vorliegenden Untersuchung aber darauf verzichten, 
diese miithsamen Integrationen explizit durchzufiihren und begniigen uns 
damit, die fiir alle physikalisch sinnvollen Potentiale erfiillten qualita- 
tiven Ziige zu diskutieren. 

Man iiberzeugt sich zunachst, daB R(P) als Funktion von P, in der 
ganzen komplexen Ebene beschrankt ist mit Ausnahme der Verzwei- 


gungspunkte 2E;+2¢), an denen fiir alle P R(P, 2E,;+2¢€ ) singular 


wird. Hieraus folgt, daB N(P) =1 eee) im Gebiet fiir hin- 
reichend kleine g genau zwei Nullstellen ¢, (P) und ¢_ (P) hat. Anderer- 
seits lassen sich fiir hinreichend kleine g die Bedingungen (5.12) fiir kein 
y +0 simultan erfiillen, d.h., es existieren keine komplexen Nullstellen 
von N(P). Infolgedessen ist fiir hinreichend kleine Kopplungskonstan- 
ten g C,(p) =0. Fiir kleine g ist aber auch C,(f) eine kleine Korrektur. 


Fihrt man namlich die Integrationen in (5.22) durch, so sieht man, daB 
a C3(p) eine fiir alle # und fiir alle g beschrankte Funktion ist. Man 
kann also fiir S C3(p) eine von g unabhiangige obere Schranke finden. 


Dann aber ist C3(f) von héherer Ordnung in g als die in (6.1) beibehal- 
tenen Terme und kann fiir hinreichend kleine Kopplungskonstanten als 
Korrektur betrachtet werden. 


Da sich f, und f_ in der Umgebung ihrer Schwellen E, bzw. E_ prak- 
tisch gleich verhalten und die Nachbarschaft der Schwellen den Haupt- 
beitrag zu Z, bzw. Z_ liefert, ist fiir es<E, in sehr guter Naherung 


> 


Z_(P) =—Z,(P) =Z,(P). 


Damit ist C,(f) im allgemeinen sehr klein. Eine Ausnahme bildet 


G (Br €p) und seine Umgebung. In der Nahe der Fermi-Kante ist die 
Vernachlassigung von C, eine schlechte Naherung; G(f) kann eventuell 
in der Umgebung der Fermi-Kante gegeniiber (6.3) merklich durch den 
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Beitrag von C,(p) modifiziert werden. Wie groB die Abanderung ist, 
hangt wesentlich davon ab, welche Form Z,(P) als Funktion von 
P=$+4 9 hat. 

Nun sieht man leicht, daB R (P, 2E; +2€ 9) eine um so ausgepragtere 
Singularitat besitzt, je kleiner | P| ist. Entsprechend wird |e, (P) —E,| 
mit wachsendem |P| immer kleiner. Dies also hat zur Folge, dab 
Z.(P) mit wachsendem |P| immer mehr abnimmt. Die Annahme 
igh) = 25 63 (P) ist aber gewiB eine zu starke Idealisierung. Eine rohe 


Abschatzung ergab, daB fiir 2m |P| pp<é Z,(P) noch merklich von 
Null verschieden ist. Eine erhebliche Verbesserung der Lésung sollte 
man erhalten, wenn man approximiert 

P| 


Z,(P) =e) AT 


, 


wobei A ein selbstkonsistent anzupassender Parameter der GréBen- 
ordnung &)/2m p, ist, und statt (6.1) 


bo — (6) nqv(P-a) 

are +-2%2SC gu (|P=2)\< ae 

hind Sai: ! rea (6.12) 
xG@,2Ep—P)|6 (0) =— ain 


untersucht. Dies soll in einem zweiten Teil geschehen. 


Zusammenfassung 

Die Untersuchung unseres Modells hat uns zu folgenden Resultaten 
gefiihrt : 

4. Auch wenn normierbare Lésungen der Bethe-Goldstone-Gleichung 
existieren, mit anderen Worten, auch wenn die K-Matrix Singularitaten 
besitzt, laBt sich die Leiternaherung anwenden, ohne daf innere Wider- 
spriiche auftreten. Alle physikalisch wesentlichen Ergebnisse sind kon- 
vergent. An die Stelle der einfachen Projektionsoperatoren der Brueck- 
ner-Theorie aber treten Spektralfunktionen, die selbst wieder aus einer 
nichtlinearen Integralgleichung zu bestimmen sind. Sie enthalten eine 
Aufweichung der Fermi-Kante. 

2. Diese Spektralfunktionen stimmen in primitivster Naherung mit 
den Impulsverteilungsfunktionen der Supraleitungstheorie tiberein. Auch 
erhalt man eine Energieliicke. Eine etwas genauere Rechnung fihrt zu 
den Resultaten von PRANGE. 

3. Jedoch auch die Ergebnisse von PRANGE sind fiir allgemeines 
separables Potential allenfalls dann eine brauchbare Naherung, wenn 
die Kopplungskonstante klein ist. 
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Wir betonen, daB sich alle unsere Ergebnisse ausschlieBlich auf die 
Leiternaherung beziehen. Da wir iiber die Qualitat dieser Naherung 
bisher nichts ausgesagt haben, verzichten wir einstweilen darauf, aus 
unseren Ergebnissen Riickschliisse auf die Physik der Supraleitung zu 
ziehen. Wir sehen vielmehr vorlaufig unser Modell nur als Test fiir die 
bisher verwendeten Naherungen an. 

Die Ergebnisse von PRANGE sind bei allgemeinem separablem Po- 
tential auch in Leiternaherung nicht in Strenge richtig. Bei schwacher 
Kopplung sind die Modifikationen, die dadurch hereinkommen, da auch 
Paare mit nicht genau entgegengesetztem Impuls wechselwirken, klein, 
aber doch von der gleichen GréBenordnung, wie die Abweichungen der 
Theorie von PRANGE von der tiblichen Supraleitungstheorie. Wir glauben 
deshalb, da8 man den quantitativen Resultaten PRANGEs — z.B. der 
linearen Absenkung der Zutandsdichte an der Fermi-Kante — keine zu 
groBe Bedeutung beimessen sollte. Andererseits scheinen uns seine 
Ergebnisse ein wichtiger Hinweis darauf zu sein, welche qualitativen 
Abanderungen an den Resultaten von BOGOLIUBOV u. a. eine strenge 
Theorie mit sich bringt, so z. B. die Auflésung des eindeutigen Zusammen- 
hangs von Einteilchenenergie und -impuls. 

Sehr problematisch erscheint uns nach unseren Ergebnissen die Uber- 
tragung von Elementen der Supraleitungstheorie in die Kernphysik, wo 
man es mit starker Wechselwirkung zu tun hat. 


Den Herren Professor Dr. J. H.D. JENSEN, Professor Dr. B. StEcu, Dr. F. BEck, 
Dr. G. LuUprers und Dr. H. RoLinix mochte ich fiir wertvolle Diskussionen danken. 
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Zerfallsschema und @-Spektrum des MsTh1 (Ra”*)* 
Von 
GERHARD GOETZE ** 
Mit 5 Figuren im Text 


(Eingegangen am 8. Januar 1960) 


The f-spectrum of MsTh1 (Ra??8) has been measured in a proportional counter in 
2a- and in 4m-geometry. Comparison of these measurements shows that there are 
no conversion electrons. The f-decay of MsTh1 therefore leads in all cases to the 
ground level of MsTh2. The Kurie plot is straight from 15 keV up to the upper 
energy limit of Ej) =55+3 keV (log ft=5-6). The result has been checked by a 
search for photons emitted by the MsTh1. No y-rays and no X-rays have been 
found. The measurements had to be made with a relatively large amount of 
natural Ra??6 in the sources. — The results do not agree with those of LEco.n, 
PEREY, TEILLAc and Riou, who proposed a complex decay sheme for MsTh1. 


I. Einleitung und Problemstellung 


Zerfallsschema und $-Spektrum des MsTh1 sind bisher wenig unter- 
sucht worden. Eine genaue Untersuchung wird erschwert durch die viel 
energiereichere Strahlung des MsTh2, das sich mit einer Halbwertszeit 
von nur 6,13h aus einem gereinigten MsTh1-Praparat nachbildet. 
Weiter enthalten die meisten Praparate betrachtliche Mengen des mit 
dem MsTh1 isotopen natiirlichen Ra?*6, dessen Strahlung die Messung 
der MsTh1-Strahlung sehr erschwert. Die Herstellung eines radium- 
freien Mesothorpraparates aber erfordert einige Jahrzehnte, wenn man 
nicht tiber gré6Bere Mengen reiner Thoriumsalze verfiigt. 

Als erste haben LEE und Lipsy! die Zerfallsenergie des MsTh1 be- 
stimmt. Absorptionsmessungen und Messungen mit einem Netzzahlrohr 
in einem zum Draht parallelen Magnetfeld ergaben als Maximalenergie 
der emittierten Elektronen 53 +4 keV. LrErE und LiBBy lieBen jedoch 
die Méglichkeit offen, daB dies nicht die obere Grenzenergie eines B-Spek- 
trums, sondern vielleicht die Energie von Konversionselektronen einer 
nicht beobachteten y-Strahlung sei. 

Weiter scheint die Strahlung des MsTh1 nur noch von einer fran- 
zosischen Gruppe untersucht worden zu sein. Lrcorn, PEREY und 
Temrtac2 fanden in der Wilson-Kammer bei niedrigem Druck auf 


* Auszug aus einer Marburger Dissertation. 

xx Jetzige Anschrift: Westinghouse Research Laboratories, Pittsburgh 35, 
Raa(UiS Ay): 

1 Lr, D.D., and W.F. Lippy: Phys. Rev. 55, 252 (1939). 

2 Lecorn, M., M. Perey and J. Temac: J. Phys. Radium 10, 33 (1949). 
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100 Zerfalle 15 Elektronen mit Energien zwischen 1,5 und 18 keV. 
Lecoin, PEREY und Riov34 bestatigten diesen Befund und fanden 
auBerdem 4-+1,5 Photonen auf 100 Zerfalle, die sie als Ac-L-Quanten 
deuteten. Nach dem hiernach vorgeschlagenen Zerfallsschema sollen 
15% der Zerfalle des MsTh1 auf ein angeregtes Niveau des MsTh2 bei 
etwa 30 keV fiihren. Konversion der nachfolgenden y-Strahlung liefert 
die beobachteten Elektronen und Roéntgenquanten. /-Teilchen wurden 
auch fiir die 85% der Ubergange in den Grundzustand nicht beobachtet, 
obwohl die obere Grenzenergie hierfiir Ey>30 keV sein miiBte. Fiir den 
groBten Teil der B-Teilchen dieses Spektrums muBten die Autoren des- 
halb Energien unter 1,5 keV annehmen (Nachweisgrenze ihrer Wilson- 
Kammer). 


Ein f-Spektrum mit £,>30keV und einem so hohen Anteil von 
B-Teilchen mit E<1,5 keV miiBte, falls ttberhaupt mdglich, hoch ver- 
boten sein. Dem widerspricht aber, daB sich mit einer Halbwertszeit 
von T =6,7 a und einer Zerfallsenergie von etwa 50 keV ein lg ft~5,5 
ergibt, wonach der Zerfall erlaubt ware. Da somit das Zertallsschema 
nicht geklart und auBerdem die Form des £-Spektrums oder der B-Spek- 
tren vélig unbekannt war, erschien eine erneute Untersuchung ange- 
bracht. 


II. MeBmethoden und Registriereinrichtung 


Da nach LECOIN, PEREY, TEILLAC und R1ou?:?;4 ein komplexes Spek- 
trum erwartet werden muBte, wurde fiir die eigenen Messungen ein 4 -Pro- 
portionalzahlrohr verwendet. Folgt namlich einem f-Ubergang bei 
einem merklichen Bruchteil der Zerfalle ein stark konvertierter y-Uber- 
gang, so werden bei dem gréBten Teil dieser Zerfalle 6-Teilchen, Konver- 
sionselektronen und Auger-Elektronen (oder Réntgenquanten) gleich- 
zeitig emittiert. Bei einer Messung an festen Praparaten in 22-Geometrie 
gehen diese Teilchen teils ins Zahlvolumen, teils in die Unterlage. Die 
vielen méglichen Kombinationen der jeweils in das Zahlvolumen ge- 
langenden Teilchen ergeben eine komplizierte Energieverteilung, aus der 
die Form des £-Spektrums nur schwer ermittelt werden kann. MiBt 
man aber im Proportionalzahlrohr an festen Praparaten in 42-Geo- 
metrie, d.h. erfaBt man die Energie aller gleichzeitig emittierten Teilchen 
unabhangig von ihrer Emissionsrichtung, so miBt man die volle Zerfalls- 
energie und erhalt die wahre Gestalt des B-Spektrums'. 

Proportionalzahlrohr, Elektronik und Registriervorrichtung waren 
dieselben, die bereits von W. BECKMANN und E. Huster bei der Unter- 


3 Lecoin, M., and M. PEREy: J. Phys. Radium 10, 390 (1949). 

4 Riou, M.: Ann. Phys., Paris 8, 535 (1953). 

> BECKMANN, W., u. E. Huster: Z. Naturforsch. 10a, 85 (1955). — Brcx- 
MANN, W.: Z. Physik 142, 585 (1955). 
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suchung der Strahlung des natiirlichen Aktiniums verwendet wurden®. 
Dabei werden die verstarkten Zahlrohrimpulse zur Vertikalauslenkung 
des Leuchtfleckes eines Kathodenstrahloszillographen benutzt. Die der 
B-Energie proportionalen Auslenkungen werden auf einen kontinuierlich 
ablaufenden Film photographisch registriert. Zur Impulshéhenanalyse, 
d.h. zur Ermittlung des Spektrums, wird der Film auf einen Schirm 
von 100 aquidistanten Strichen projiziert®. Diese Art der Registrierung 
und Auswertung hat gegeniiber anderen einige Vorteile: 

1. «-Impulse und die energiereichen f-Impulse des bis zur Messung 
nachentstandenen MsTh2 kénnen erkannt werden und werden nicht 
mitgezahlt. 

2. Die Registrierung dauert nur wenige Minuten, so daB sich wahrend 
der MeBzeit keine merklichen Mengen MsTh2 nachbilden kénnen. 


III. Herstellung der Praparate und Bestimmung des Ra”°-Gehaltes 

Die beiden unmittelbaren Folgeprodukte des MsTh1, sowie die 
kurzlebigen Folgeprodukte des ThX kénnen chemisch leicht vom MsTh1 
abgetrennt werden. ThX (Ra?#4) jedoch laBt sich chemisch nicht vom 
MsTh1 trennen. Zusammen mit seinen kurzlebigen Folgeprodukten Tn 
und ThA, welche bereits nach 10 min wieder in radioaktivem Gleich- 
gewicht sind, wiirde es die Aufnahme des MsTh1-Spektrums stéren. Da 
jedoch seine Halbwertszeit nur 3,64d betragt, kann man es bis auf 
geringe Reste aussterben lassen. Zu diesem Zweck befreit man das 
MsTh1 von seinen tibrigen Folgeprodukten und wartet etwa 4 Wochen 
(etwa 8 Halbwertszeiten des ThX). Das anfangs vorhandene ThX ist 
danach fast restlos zerfallen. Jedoch wird wahrenddessen tiber die neu 
entstehenden Glieder MsTh2 und RdTh auch wieder ThX nachgebildet. 
Die Aktivitat des ThX durchlaéuft etwa 28 Tage nach der Fallung der 
Zwischenglieder MsTh2 und RdTh ein Minimum. Das Verhaltnis der 
Aktivitaten von ThX und MsTh1 betragt zu diesem Zeitpunkt 3,3 %. 
Ein noch geringeres Verhaltnis wiirde man erhalten, falls man wahrend 
der 28 Tage das neugebildete MsTh2 und RdTh wiederholt abtrennt, 
z.B. alle 2 Tage. In diesem Fall ergibt sich ein Verhaltnis der Aktivitaten 
von ThX zu MsTh1 von nur 0,4%. Das Verhaltnis geht gegen Null, 
wenn die nachgebildeten Zwischenglieder standig aus dem Praparat 
entfernt werden. 

Eine Beimengung von etwa 0,5 % ThX-Strahlung in dem zur Messung 
benutzten Pradparat ist tragbar, obwohl zum Zeitpunkt der Messung 
(20 bis 30 min nach der letzten Abtrennung) das ThX bereits wieder im 
radioaktiven Gleichgewicht mit seinen unmittelbaren Folgeprodukten 
Tn und ThA ist und sich das Verhaltnis der st6renden Aktivitaten zur 
MsTh1-Aktivitat somit auf 1,5% erhoht. Bei allen drei Strahlern 

6 Siehe Huster, E.: Z. Physik 136, 303 (1953). 
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handelt es sich um «-Strahler, deren Impulse bei der benutzten Registrier- 
methode (Abschnitt II) einwandfrei identifiziert werden kénnen und 
somit das MsTh1-Spektrum nicht verfalschen. 

Wichtig ist jedoch, daB das MsTh1-Spektrum unmittelbar nach der 
letzten MsTh2-Abtrennung aufgenommen werden kann, da die MsTh2- 
Aktivitat schon nach 2 Std wieder auf etwa 20% der Gleichgewichts- 
aktivitat angewachsen ist. Die eigenen Messungen konnten innerhalb 
von 30 min nach der letzten MsTh2-Abtrennung durchgefiihrt werden. 
In dieser Zeit waichst das MsTh 2 nur auf etwa 5% seiner Gleichgewichts- 
aktivitat an. Eine solche Beimengung stért jedoch wegen der extrem 
groBen Unterschiede in den oberen Grenzenergien nicht sonderlich, da 
nur relativ wenig B-Impulse des MsTh2 in das interessierende Energie- 
gebiet unterhalb 80 keV fallen. 


IV. Herstellung der Praparate 

Bei der Auswahl der Trennmethode ist zu beriicksichtigen, da ein 
Zusatz von Tragersubstanzen nicht erlaubt ist, um Selbstabsorption der 
weichen MsTh1-Strahlung nach Méglichkeit zu vermeiden. Ferner sollen 
bei der Trennung méglichst keine Verluste an MsTh1 auftreten. AuBer- 
dem soll die Trennung verlaBlich funktionieren und in relativ kurzer 
Zeit durchzufiihren sein. Deshalb wurden verschiedene Verfahren aus- 
probiert. 


a) Lésungsmittelextvaktion mittels Thenoyltrifluoroazeton (TTA) ~,8. TTA rea- 
giert in seiner Enolform in wariger Phase mit Metallionen und bildet Chelate. 
Diese Chelate sind in nichtpolaren Lésungsmitteln léslich und kénnen deshalb aus 
der waBrigen Phase extrahiert werden. Der Extraktionskoeffizient hangt von der 
Art der Metallionen und vom py-Wert der waBrigen Phase ab. Man kann bei pas- 
send eingestelltem p,-Wert in Benzol geléstes TTA durch die waBrige Phase perlen 
lassen und z.B. alle Glieder der Th-Zerfallsreihe auBer Ra in kontinuierlichem Be- 
trieb entfernen. Es erwies sich jedoch als sehr schwierig, den erforderlichen pj- 
Wert (6 bis 7) tiber langere Zeit aufrecht zu erhalten. Puffern der Lésungen hatte 
unerwtinschte Materiemengen in die Praparate gebracht. Das zunachst sehr aus- 
sichtsreich erscheinende Verfahren muBte aufgegeben werden. 


b) Fdallung des MsTh2 und RdTh. Einer waBrigen Loésung, welche MsTh1 
und seine Folgeprodukte als Chloride enthalt, wird FeCl, zugesetzt und dann das 
Fe als MitreiBer fiir MsTh2 und RdTh als Hydroxyd gefallt. Hierbei treten jedoch 
betrachtliche Verluste an MsTh1 auf (bis zu 30% der Gleichgewichtsaktivitat), 
da der Niederschlag MsTh1 in Form von Ra (OH), adsorbiert. 


c) Fallung des Radiums (MsTh1). Das MsTh1 wird als RaCl, aus einer waBri- 
gen Lésung durch konzentrierte Salzsaure als Konzentrationsniederschlag gefallt. 
Hierbei traten praktisch keine Verluste an MsTh1 auf. Eine Zugabe von Trager- 
oder MitreiBersubstanzen war nicht nétig. (Daraus mu wohl auf einen gewissen 
Bariumgehalt des Praparates geschlossen werden.) Die Trennung kann innerhalb 
kurzer Zeit durchgefiihrt werden und ist absolut unkritisch. Diese Methode der 
Trennung wurde im folgenden bei allen Versuchen benutzt. 


7 HaGEMANN, F.: J. Amer. Chem. Soc. 72, 768 (1950). 
8 Rerp, J.C., and M. Carvin: AEC-Document; Report MDDC-1405. 
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V. Bestimmung des Ra”*-Gehaltes der Praparate 


Zwei Praparate standen zur Verfiigung. Praparat I hatte eine 
Aktivitét von 0,6 mC und enthielt geringe Mengen inaktiver Fremd- 
substanz (Ba) und wurde deshalb nur fiir die Untersuchung der Wellen- 
strahlung benutzt. Praparat II enthielt erheblich weniger inaktive 
Fremdsubstanzen. Von diesem Praparat waren 5 bis 10 uC vorhanden. 
Es wurde fiir die Aufnahmen der £-Strahlung verwendet. 
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Fig. 1. Bestimmung des Ra®**-Gehaltes von Praparat II. Anstieg der Aktivitaét des MsTh 2 und des (Ra B + 
Ra C)-Komplexes nach der letzten Fallung. Die extrapolierte Gerade liefert die Gleichgewichtsaktivitat 
des MsTh 

Der Anteil der Ra?*6-Aktivitat in den Praparaten war nicht bekannt 
und wurde deshalb fiir beide Praparate bestimmt. Das Radium wurde 
gefallt und der Niederschlag durch ein Glasfilter von dem Filtrat ge- 
trennt. Der Niederschlag wurde in destilliertem Wasser wieder aufgelost 
und die Lésung 28 Tage stehen gelassen. Auf Zwischenfallungen wurde 
verzichtet, da fiir die Bestimmung des Ka??6-Gehaltes eine geringe Rest- 
aktivitat von ThX nicht st6rt. Nach 28 Tagen wurde das Radium wieder 
gefallt. Eine Probe des wiederaufgelosten Niederschlages wurde unter 
einem Auslésezahlrohr fixiert und mit einer Formvarfolie tiberzogen, um 
ein Entweichen der Emanation méglichst zu verhindern. Der zeitliche 
Wiederanstieg der f-Aktivitat wurde gemessen. (Die «-Teilchen der 
Strahler Ra?26, Rn, RaA und der noch vorhandenen Reste von ThX, 
Tn und ThA sowie die f-Teilchen des MsTh1 wurden durch eine Lage 
Papier vor dem Zahlrohrfenster absorbiert.) Fig. 1 zeigt das Ergebnis 
einer solchen Messung. 
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Falls das Praparat kein Ra®* enthalt, miiBte die gemessene Zahlrate 
mit der Halbwertszeit des MsTh2 (6,13 h) ansteigen, nach 60h den 
Gleichgewichtswert erreicht haben und von da ab konstant bleiben. 
Enthalt das Praparat jedoch Ra?®6, so wird dieses das MsTh1 bei allen 
Fallungsreaktionen begleiten. Hieraus entsteht dann tiber die Zwischen- 
produkte Rn und RaA der Komplex RaB + RaC, der als f-Strahler 
ebenfalls vom Zahlrohr angezeigt wird. In diesem Falle wird die ange- 
zeigte Zahlrate fiir Zeiten ¢> 60h nicht mehr konstant bleiben, sondern 
mit der Halbwertszeit des Rn (3,825d) weiteransteigen, bis nach etwa 
38 Tagen der Gleichgewichtswert erreicht wird. Dieser weitere Anstieg 
fiir Zeiten t>60h erfolgt zunachst ebenfalls linear. Extrapoliert man 
diesen Teil der Kurve (60h<¢<100h) auf die Zeit ¢=0, so erhalt man 
die Gleichgewichtszahlrate Ay des MsTh2, welche gleich der des MsTh1 
ist. Die Gleichgewichtszahlrate des Komplexes RaB + RaC 1aBt sich, 
nachdem man A, (MsTh1) kennt, leicht aus den MeBpunkten fiir Zeiten 
t> 60h berechnen. Aus der Gleichgewichtszahlrate A) (RaB + RaC) des 
Komplexes RaB-+RaC folgt unmittelbar die Aktivitat des Ra??6, 
A, (Ra?**), unter Beriicksichtigung der unterschiedlichen Durchlassigkeit 
des Zahlrohrfensters und Papierabsorbers fiir die verschiedenen Strah- 
lungen. (Die Massenbelegung von Zahlrohrfenster und Absorber betrug 
zusammen 10 mg/cm?). 


Auf diese Weise kann man aus dem Wiederanstieg der 6-Aktivitat 
eines gereinigten Praparates das Verhaltnis der Aktivitat A (Ra**) zur 
Gesamtaktivitat A, (Ras) + _4,(Ra?®8) bestimmen. Fiir das Praparat I 
ergab sich dies Verhaltnis zu 45%, fiir das Praparat II zu 38,5%. Da 
das Ra nur einmal unmittelbar vor der Messung gefallt wurde, war die 
Trennung nicht vollstandig. Das Praparat enthielt noch geringe Mengen 
MsTh2, wie aus der endlichen Aktivitat zur Zeit t=0 zu erkennen ist 
Fiir die Bestimmung des Ra??6-Gehaltes ist das jedoch unwesentlich. Bei 
allen anderen Messungen wurde das Ra nach 28 Tagen zweimal kurz 
hintereinander gefallt. Die Praparate enthielten danach weniger als 
0,2% der Gleichgewichtsaktivitat an MsTh2. 


VI. Untersuchung des MsTh1 auf eine eventuell vorhandene Wellen- 
strahlung 


Bei der Trennung des MsTh1 von seinen Folgeprodukten durch 
Fallung des RaCl, wird auch das Ra”6 von allen Folgeprodukten befreit. 
Diese wachsen dann mit der Halbwertszeit des Rn so langsam wieder an, 
daB sie bei der MsTh1-Messung nicht stéren. Die «-Teilchen des Ra226 
selbst stéren ebenfalls nicht, da zur Messung der Wellenstrahlung das 
Praparat von auBen vor das Fenster des Proportionalzahlrohres gebracht 
wird, welches alle «-Teilchen absorbiert. 
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a) Registrierung durch kontinuierlich ablaufenden Film. Das gerel- 
nigte Praéparat I, welches nur MsTh1 und Ra226 enthalt, wurde von 
auBen vor dem Fenster des Proportionalzahlrohres fixiert. Zwischen Pra- 
parat und Zahlrohrfenster war eine Bleiblende so angebracht, daB Strah- 
lung nur durch das Fenster in das aktive Zahlvolumen gelangen konnte. 

Das aufgenommene Energiespektrum ist in Fig. 2 dargestellt. Es 
zeigt eine ausgepragte Linie bei 12 bis 13 keV. Bis zur Energie von 
80 keV findet sich keine weitere Linie mehr. Hierzu muB allerdings 
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Fig. 2. Energiespektrum der Wellenstrahlung eines gereinigten MsTh 1-Praparates mit einem Anteil von 
45% Ra®8-Strahlung (MeBbereich ES 80 keV) 


gesagt werden, daB bei dem gewahlten MeBverfahren (s. S. 349) die 
Auswertung langwierig und miihsam ist. Dadurch erklart sich die relativ 
geringe Zahl der Impulse je Energieintervall. Eine sehr schwache Linie 
kénnte sich bei dieser Methode vielleicht nicht genitigend vom Unter- 
grund abheben. Deshalb wurde ein zweites Verfahren angewandt, das 
die Auswertung groBerer MeBraten gestattet. 

b) Registrierung mittels Synchroskop. Die Anordnung des Praparates 
war die gleiche wie oben beschrieben. Die verstarkten Zahlrohrimpulse 
wurden wiederum auf die Vertikalablenkung des Kathodenstrahl- 
oszillographen geschaltet. Die Horizontalauslenkung wurde durch die 
Impulse selbst angestoBen, so da die Anordnung als Synchroskop arbei- 
tete. Das Schirmbild des Oszillographen wurde photographiert. Die 
Belichtungsdauer betrug fiir jede Aufnahme 3 min. Bei einer Zahlrate 
von 3300 Imp./min wurden somit je Aufnahme rund 104 Impulse regi- 
striert. 30 solcher Aufnahmen wurden photometriert und verglichen. 
Es zeigte sich wiederum nur eine einzige Linie bei 12 bis 13 keV. 
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c) Diskussion der Linie bei 12 bis 13 keV. Zu dieser Linie konnen 

mehrere Anteile beitragen, die das Proportionalzahlrohr nicht aufldost: 
4. Bei der Messung (20 bis 30 min nach der Abtrennung des MsTh2) 

ist die MsTh2-Aktivitat bereits wieder auf 5 bis 6% der Gleichgewichts- 
aktivitat angewachsen. Bei dem Zerfall des MsTh2 treten mehrere 
y-Linien mit Energien zwischen 58 und 970 keV auf. Konversion dieser 
y-Strahlung in der L-Schale des RdTh fihrt zur L-Rontgenstrahlung 
des Thoriums mit einer Energie von 12,9 keV. 

2. In dem verwendeten Praparat wird durch Konversion der y-Strah- 
lung des Ra®6 die L-Réntgenstrahlung des Rn von 12,0 keV angeregt. 

3. Falls beim MsTh1 ein bisher unerkannter, stark konvertierter 
y-Ubergang vorliegen sollte, so kénnte zu der beobachteten Linie auch 
eine L-Strahlung des Ac (12,6 keV) beitragen. 

Da zu der Linie bei 12 bis 13 keV somit mehrere Strahlungen bei- 
tragen, liefert diese Messung keine Entscheidung dariiber, ob beim 
MsTh1 ein stark konvertierter y-Ubergang existiert oder nicht. Diese 
Entscheidung erméglicht aber der im folgenden beschriebene Versuch. 


d) Zeitlicher Anstieg der Wellenstrahlung. Eine Messung der Wellen- 
strahlung an einem gereinigten Praparat, welches nuv MsTh1 enthalt, 
wiirde eine eindeutige Aussage iiber die Existenz einer Ac-L-Strahlung 
ermoglichen. Solch eine Messung ware aber selbst dann kaum méglich 
gewesen, wenn Ra”*6-freie Praparate verfiigbar gewesen waren. Von der 
Fallung bis zur Fixierung des filtrierten Praparates vor dem Zahlrohr 
vergeht immer eine gewisse Zeit, in der die MsTh2-Aktivitat wieder 
anwachst. 


Jedoch erschien auch eine Messung an einem mit Ra?*® verunreinigten 
Praparat aussichtsreich. Der Ra??-Gehalt war bestimmt worden, und 
die Strahlung des Ra??6 ist aus der Literatur bekannt. Der Anteil der 
Strahlung des Ra?** und seine Energieverteilung kann somit berechnet 
werden. Der «-Zerfall des Ra?** fiihrt in etwa 6% der Zerfalle auf ein 
angeregtes Niveau des Rn bei 186 bis 188 keV. Der nachfolgende y-Uber- 
gang ist zu 90% konvertiert. Aus dem angegebenen Konversions- 
koeffizienten berechnet man unter verniinftigen Annahmen iiber die 
Fluoreszenzausbeuten, daB das Ra®* unmittelbar nach der Abtrennung 
des MsTh2 etwa 1,4% der Gleichgewichtsaktivitat des MsTh2 zur 
Wellenstrahlung des Praparates I beitragt. Das kann gepriift werden, 
indem man den zeitlichen Anstieg der Aktivitat mi®t und auf den Zeit- 
punkt der letzten Fallung (t=0) extrapoliert. 

Das MeBergebnis kann durch eine Messung iiberpriift werden, bei 
der die Strahlung durch eine Silberfolie gefiltert wird, welche eine Strah- 
lung von 12 keV vollstandig absorbiert. Berticksichtigt man die Absorp- 
tion der tibrigen Strahlung des Ra?*6 in der gewahlten Folie, so sollte 
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die Strahlung des Radiums auf etwa 1% der Gleichgewichtsaktivitat 
des MsTh2 geschwacht werden. Falls also keine Ac-L-Strahlung als 
Folge des MsTh1-Zerfalls existiert, so miiBte man fiir £=0 ohne Filter 
1,4%, mit Filter 1,0% der Gleichgewichtsaktivitat des MsTh2 messen. 
(Die Absorption im Zahlrohrfenster ist dabei beriicksichtigt.) Die an- 
gegebenen Zahlenwerte sind nicht sehr genau, da die der Berechnung 
zugrunde gelegten Literaturangaben etwas schwanken. Trotzdem er- 
moglichen sie eine sichere Entscheidung. Nach Lrecorn, PEREY und 
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Fig. 3. Anstieg der Zahlrate eines MsTh 1-Praparates nach der Fallung mit und ohne Ag-Filter 


Riou? sollen ja auf 100 Zerfalle des MsTh1 etwa 4 +1,5 Ac-L-Quanten 
emittiert werden. Trafe dies zu, so miiBte fiir =O der Unterschied der 
Zahlraten ohne und mit Ag-Filter nicht 0,4%, sondern etwa 4,5% der 
Gleichgewichtsaktivitat des MsTh2 betragen. 

Das gereinigte Praparat I wurde vor dem Fenster des Proportional- 
zahlrohres fixiert und die Zahlrate (ohne Beriicksichtigung der Energie- 
verteilung) als Funktion der Zeit gemessen. Auf gleichzeitige Energie- 
bestimmung der gezahlten Quanten konnte verzichtet werden, da die 
durch Extrapolation zu ermittelnde Anfangsaktivitat sich nur zusammen- 
setzt aus dem nach Intensitat und Energie bekannten Anteil der Wellen- 
strahlung des Ra?*6 und, unter Umstanden, einem Anteil, der von einer 
Ac-L-Strahlung des MsTh1 herriithrt. (Nach den unter VI beschriebenen 
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Messungen gibt es keine unkonvertierte y-Strahlung des MsTh1 mit 
bisher nicht bekannter Energie.) 

Der Anstieg der Zahlrate ohne und mit Filter wurde tiber 7 Std 
gemessen. Fig.3 zeigt das Ergebnis einer solchen Messung. Die aus- 
gezogenen Kurven sind unter der Annahme errechnet, daB keine Ac-L- 
Quanten emittiert werden. 


Aus der Messung ergibt sich, daB die Anfangsaktivitat 


ohne Filter 1,34 +0,33 %, 
mit Filter 0,77+0,51% 


der Gleichgewichtsaktivitat des MsTh2 betragt. (Diese wurde aus den 
MeBpunkten unter Beriicksichtigung des Ra-Gehaltes des Praparates 
berechnet. — Die angegebenen Fehlergrenzen ergeben sich aus der Un- 
sicherheit der Extrapolation.) 

Die Differenz der beiden MeBwerte betragt also unter Beriicksichti- 
gung der Fehlergrenzen maximal 1,4%, keinesfalls aber 4,5 %. Die MeB- 
werte stimmen auBerdem gut mit den Werten iiberein, die fiir den Ra??6- 
Gehalt des Praparates allein abgeschatzt wurden. Man darf also schlie- 
Ben, daB dem f-Zerfall des MsTh1 kein konvertierter y-Ubergang folgt. 
Sollte ein solcher Ubergang doch existieren, so ist er sicher ganz erheblich 
schwacher am Zerfall beteiligt, als von genannten Autoren angegeben 
wird. 


VII. B-Spektrum 


Danach war zu erwarten, daB der B-Zerfall des MsTh1 ausschlieBlich 
auf den Grundzustand des MsTh2 fiihrt. Trotzdem wurde das $-Spek- 
trum vorsichtshalber auch in 4z-Geometrie im Proportionalzahlrohr 
aufgenommen. 

Als Praparatunterlage dienten Formvarfolien, die mit einer elek- 
trisch leitenden Silberschicht tiberzogen waren. Die totale Massenbele- 
gung der Folien betrug etwa 40 wg/cm?. Die Folien wurden nach einem 
von LANGER® angegebenen Verfahren mit einer 5 %igen Insulinlésung 
(40 iE/ml) behandelt, um eine gleichmaBige Verteilung des Praparates 
auf der Folie mit méglichst kleinen Kristallen zu erreichen. Danach 
wurde ein Tropfen des gereinigten Praparates II, bei welchem alle 
2 Tage eine Zwischenfallung durchgefiihrt worden war, auf die Folie 
gebracht. Der gréBere Teil des Tropfens wurde vorsichtig wieder ab- 
pipettiert. Die Konzentration war so bemessen, da8 auf der Folie eine 
fiir das Zahlrohr geeignete Aktivitat von etwa 1 nC verblieb. Die noch 
feuchte Folie wurde in einem Exsiccator bei einem Druck von einigen 
Torr getrocknet. Gefrieren beim Abpumpen wurde durch eine Heiz- 
wendel verhindert. Die Folie mit der darauf befindlichen Aktivitat 


9 LancER, L.M.: Rev. Sci. Instrum. 20, 216 (1949). 
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wurde anschlieBend zur Messung in das Zahlrohr gebracht. Etwa 30min 
nach der letzten Fallung des Radiums konnte die Registrierkamera 
eingeschaltet werden. 
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Fig. 4. 6-Spektrum des MsTh 1, aufgenommen in 22-Geometrie. Das Maximum bei etwa 12 keV ist durch 
Konversionsréntgenstrahlung der Verunreinigung bedingt 
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Fig. 5. Kurie-Diagramm zu Fig. 4 
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Gemessen wurde in der Reihenfolge: 

1. auf der Praparatseite der Folie, 

2. in 47-Geometrie, 

3. auf der Folienriickseite. 

Danach wurde die Folie aus dem Zahlvolumen herausgeschoben, als 
Eichlinie die y-Linie des RaD bei 46,5 keV aufgenommen und zum 
SchluB der Nulleffekt bestimmt. 


Bei nicht-komplexem f-Zerfall ist die Messung in 27-Geometrie aut 
der Praparatseite der Folie am zuverlassigsten. Das hier gewonnene 
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Energiespektrum ist in Fig. 4 dargestellt. (Das Energiespektrum des 
Nulleffektes ist nach Normierung auf gleiche Filmlange abgezogen. 
Impulse von «-Teilchen blieben unberiicksichtigt.) Fig. 5 zeigt das 
Kurie-Diagramm, berechnet aus der ausgezogenen Kurve in Fig. 4. Das 
Kurie-Diagramm ist oberhalb 15 keV eine Gerade. Es liefert eine obere 
Grenzenergie von Ey =55 +3 keV. Daraus und aus der Halbwertszeit 
von IT =6,7a folgt log ft=5,6. Das entspricht einem erlaubten Uber- 
gang. 

Wie Fig. 5 zeigt, wurden zwischen 7 und 15 keV mehr Teilchen ge- 
zahlt, als einem geraden Kurie-Diagramm entspricht. Sehr wahrschein- 
lich riithrt dieser UberschuB an Impulsen von L-Rontgenquanten her, 
die bei der Konversion der y-Strahlung im Gefolge des MsTh 2-Zerfalles 
entstehen. (Zwischen letzter Fallung und Messung ist die MsTh2- 
Aktivitat wieder bis auf etwa 5% ihres Gleichgewichtswertes ange- 
wachsen.) — Unterhalb 7 keV wurden, wegen der Absorption im Pra- 
parat, zu wenig Teilchen gefunden. 

Der Untergrund (Fig. 4) zwischen 50 und 60 keV — oberhalb 60 keV 
wurde nicht gemessen — diirfte vom nachgewachsenen MsTh2 stammen, 
welches in diesem Bereich seine starksten Elektronenlinien hat. 

Die Messungen in 42-Geometrie und auf der Folienriickseite ergaben 
ebenfalls Kurie-Diagramme mit Ey =55 keV. Wegen der Absorption in 
der Folie gehen jedoch die Kurie-Diagramme erst bei etwas hdéherer 
Energie in eine Gerade iiber als in Fig. 5. 

Die Messung des £-Spektrums zeigt also ebenso wie die Untersuchung 
der Wellenstrahlung, daB das Zerfallsschema des MsTh1 nicht komplex 
ist, sondern daB sein f-Zerfall direkt auf den Grundzustand des MsTh2 
fiihrt. 


Herrn Professor Dr. E. HusterR danke ich fiir Anregung und Foérderung dieser 
Arbeit, Herrn Professor Dr. W. WaLcHER fiir sein stetes Interesse, sowie der 
Deutschen Forschungsgemeinschaft fiir materielle Unterstiitzung. 

Weiter bin ich Herrn Professor HouUTERMANS und Herrn Professor KoPFERMANN 
fiir die Uberlassung von MsTh1-Praparaten verpflichtet. 
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Eine empfindliche magnetische Waage 
zur Bestimmung kleiner Suszeptibilitatsdifferenzen* 


Von 
D. GEIST 
Mit 6 Figuren im Text 
(Eingegangen am 8. Januar 1960) 


For a determination of the carrier susceptibility in a semiconductor sample it is 
necessary to measure the susceptibility difference between different doped samples. 
The present article describes a susceptibility balance (torsion pendulum) for dif- 
ference measurements between 140 and 300° K in vacuo. A permanent magnet 
with cylindrical yoke is used. The achievable accuracy of the susceptibility dif- 
ference amounts to +0-03% of the whole susceptibility. The smallest detectable 
difference in mass susceptibility is dy = 3 - 107" cgs,, (according to the paramagne- 
tism of 3 - 10! electron spins at 140° K). 


A. Einleitung 


Zur Bestimmung des Trageranteils oder Storstoffanteils der magne- 
tischen Suszeptibilitat eines Halbleiters ist es erforderlich, Suszeptibili- 
tatsdifferenzen verschiedener Praparate mit hoher Genauigkeit zu er- 
mitteln. Eigene Untersuchungen 17-3 erfolgten mit einer speziell ge- 
bauten ,,Waage‘‘ in Gestalt eines Torsionspendels. Die Wahl dieses 
Verfahrens wurde in der Einleitung einer friiheren Arbeit! eingehend 
begriindet. Hier soll iiber Konstruktion und Eigenschaften der MeB- 
anlage berichtet werden. 

Die magnetische Massensuszeptibilitat y diamagnetischer fester 
K6rper liegt meist um 10~° bis 107 cgs,,, speziell die Elementhalbleiter 
am unteren Ende dieses Bereiches. Ziel war, Suszeptibilitatswnterschiede 
verschiedener solcher Praparate von etwa 1% noch mit einer Genauigkeit 
von 1 bis 10% festzustellen. Diese Forderungen iiberschreiten Genauigkeit 
und Empfindlichkeit der meisten bekannten Waagen fiir feste Stoffe* >. 

Die im folgenden beschriebene Waage arbeitet als Torsionspendel 
nach der Faraday-Methode?®; der Aufhangefaden bestimmt die Empfind- 
lichkeit. Der Praparathalter ist zusammen mit den bezden Praparaten 
 * Habilitationsschrift (Teilauszug) Universitat zu Kéln 1958/59. 

1 Geist, D.: Z. Physik 157, 335 (1959). 

2 Geist, D.: Z. Physik 157, 490 (1960). 


3 Geist, D.: Z. Physik 158, 123 (1960). 

4 Bates, L.F.: Modern magnetism. Cambridge: Cambridge University Press 
1951. 

5 SeLtwoop, P.W.: Magnetochemistry, p. 26ff. 2. Aufl., New York: Inter- 
science Publishers Inc. 1956. — FuBnoten 1 bis 4 aus}. 
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(R, R Fig. 1) nahezu magnetisch neutral, so da der MeBbereich fiir die 
Kraft nur den Suszeptibilitatsdi/ferenzen zu entsprechen braucht. Zu 
einer einzelnen vollstandigen Bestimmung einer solchen Differenz mtissen 
verschiedene Priparate nacheinander gemessen werden; die erforderliche 
Zeit betraigt 20 Std fiir die beiden Temperaturen 290 und 141° K. Die 
Reproduzierbarkeit aller Einstellungen wahrend dieser Zeit muB wenig- 
stens 10°4:1 betragen. 


B. Magnet 


Ein Permanentmagnet (Fig. 1) liefert das erforderliche Feld*. Die 
Konstanz wird durch Temperaturregelung (Luftstrom) auf +1° C er- 
reicht (Temperaturkoeffi- 
zient des Dauermagnetma- 
terials <1% pro 100°C} 
der Magnet bleibt dauernd 
magnetisiert. Feld Null 
am Probenort wird durch 
Wegfahren des Magneten 
(Masse 200 kg) erreicht; 
er ist auf drei Rollen gela- 
gert, die auf geharteten 
und geschliffenen Stahlsta- 


xk , 
Fig. 1. Querschnittskizze des Permanentmagneten, eine Halfte. ben laufen . Zwei der 


K Dauermagnetkern***. J Joch (DynamoguB). P Polschuh Rollen besitzen schrage 
(Hyperm 0). W Magnetisierungswicklung, etwa 1270 Wd., 2 é : 
Cu-Lack 2,2mm @%; Widerstand 3,36Q; bei einer Magneti- Flanken sowie innen Ra- 


sierung mit 33 Amp verursachte Temperaturerhéhung der dial- und Axtalk i 
Wicklung: 10°C, R, R Praparate. Energieprodukt 3,66 - 10% F se lager, 
OeGauB (optimal ware 3,8 - 10). Feldstarkemaximum 6930 GauB um jedwedes (erwiesener 

maBen schadliche) axiale 
Spiel zu vermeiden. Die Lage des Magneten (b-Koordinate, senkrecht 


zur Zeichenebene in Fig. 1) wurde mit einem MeBokular festgestellt. 


Fir brauchbare Reproduzierbarkeit ist es ferner wesentlich, daB die 
magnetische Kraft auf die Praparate (R, R Fig. 1) méglichst wenig von 
deren Lage zwischen den Polen (P) abhangt. In Richtung b (senkrecht 
zur Zeichenebene Fig. 1) erreicht man Konstanz durch hinreichende 
Lange (5 cm) der dachférmigen Polschuhe. In Richtung a (Bewegungs- 
richtung der Praparate bei einem Waagenausschlag) mu8 die Konstanz 
durch passende Formgebung erreicht werden. 


* Herrn Professor Dr. H. LANGE danke ich fiir seine Anregungen bei der Kon- 
struktion des Magneten. 

**x Die Herstellung der Stabe und Rollen wurde durch Vermittlung von Herrn 
Dr. Bayer von der Fa. Filter-Knecht, Stuttgart-Bad Cannstatt ausgefiihrt. 

**xx Von Herrn Dr. DANNOHL, Deutsche Edelstahlwerke Bochum, durch Vermitt- 
lung von Herrn Professor Dr. LANGE freundlicherweise zur Verfiigung gestellt. 
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Das einzige statische ebene Magnetfeld H im Vakuum, das langs einer Geraden 
konstante Kraftwirkung auf einen Probenkérper (Volumen V, Volumsuszeptibili- 
tat x) zeigt, hat in Polarkoordinaten ,, y (a, z-Ebene, Fig. 1) die Feldkomponenten# 
(A Konstante) 

H,=grad,v und H,=grad,v, wo v= (Ar)! sin3 y/2) (1) 


ist. Die Kraft hat die Richtung des Radiusvektors r (senkrecht zur Achse b) und 
ist dem Betrage nach konstant 


K = x (98) 43 V(x). (2) 
Dann besteht zwischen Lagekoordinate a’ und Feldstarke H die Beziehung 
GF Chas wel (a, ¢ und C Konstante) . (3) 


In diesem idealen Falle ist die konstante Kraft K’ 
K’ = C dH?/da’ = (C/c) d(a’ — a))/da’ = Cc. (4) 
Weicht @ von seinem idealen Wert a’ um y ab, so wird wegen 


a=a- y; y<a,a;da ~ da 
die tatsachliche Kraft 


x= 


C\/da dy 
a Alig 
c SE da ok (5) 
und der relative Kraftfehler (vgl. Tabelle 1) 


CS | SR: Na 
ig aera meh: (6) 


Tabelle 1. Feldvevlauf des Magneten, eine Flanke 
(Feldstarke H proportional der Hall-Spannung U; H/U = 9,3 kOe/mV). 
Flanke 1; a, = 1,22 cm; c,=4,47-10-® (H in wV Hall-Spannung) 


Hall- Lage- | | 


Spannung koordinate ing | Pe Zp dy/da 
U “Vv acm 
500 PIA | 
520 DD BN 
540 2,48 | Bb 0,04 —0,17 
560 2,60 Dy? 0,02 = 0.4 ~ 
580 25/2 PIO) 0,00 0.00 
600 | 2,83 2,83 | 0,00 0.00 
620 2,94 2,94 0,00 0.00 
640 3,05 3,05 0,00 a 0.08 
660 Biyslys 3,16 == (040) 0.04 
680 3,285 $20) NRO 00S 
700 1 Gyeul 3,41 0,00 an BUG 
720 3,565 so | O05 
740 Srila 
744 3,965 


Die Konstanten a, und c sind so gewahlt, da gemessene und gerechnete Lage- 
koordinate fiir die Punkte mit 640 und 700 uV Hall-Spannung tbereinstimmen. 


Der in Fig. 1 gezeigte Dachwinkel von 18° fiir die Polschuhe ent- 
stammt einer Skizze gemaB (1) fiir H = 5000 Oe bei 2 cm Feldlinienlange 
und 9 43/4 =107 (Oe)?/cm. Nach Abfrasen der Schneide ergab sich der 
in Tabelle1 angegebene Feldverlauf (Hall-Effekt-MeBplatte, 18,6 
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kGauBmA/mV), und der in Fig. 2 dargestellte Kraftverlauf. Die 
Bereiche nahezu konstanter Kraftwirkung umfassen je 6 bis 7 mm, ihr 
Abstand betragt 16,6mm. Es 


erschien ungerechtfertigt, diesen 
(uV)? Verlauf durch raffiniertere Form- 


ome gebung verbessern zu wollen. 

Durch (1) ist das Feld bereits 

40°10} 1 festgelegt, insbesondere auch in 

Richtung z (Fig.1), in der nicht 

K gleichzeitig mit a vollige Kon- 
stanz vorliegen kann. 

0,5-108| C. Torsionspendel (,,Waage‘‘) 


Es werden nur die fiir Kon- 
stanz, Reproduzierbarkeit und 
Empfindlichkeit wesentlichen 
0 Angaben gebracht (letztere 


4 a oe im folgenden Abschnitt). Der 


Fig. 2. Dauermagnet. Verlauf der vom inhomogenen Waagebalken B (Fig. >) tragt 


Feld auf ein Praparat ausgeiibten Kraft. Abszisse: de R den Probenhalter 
Lagekoordinate a in cm. Ordinate: K~H(AH/4a)in En uy 


relativen Einheiten (Fig. 4) mit den beiden Pro- 
ben R, am Ende Sp 
einen Spiegel zur Uber- 
wachung der Balken- 
bewegung (mittels Fa- 
denkreuz und Skala). 


Ohne Schwerpunktsver- 
schiebung kann der Balken 
nur Drehbewegungen in der 
Horizontalebene ausfiihren. 
Neigungen sind mit nur ganz 
geringen Schwerpunktsver- 
schiebungen verknipft und 
k6énnen deshalb auch auf- 
treten. Beide Bewegungs- 
arten erlaubt der genannte 
Spiegel zu iberwachen. Ver- 
schiebungen des Balkens 
erfordern Auslenkungen des 
Aufhangefadens, so daB eine 
Hebung des Schwerpunkts 


745-105 


Fig. 3. Schnitt durch die Torsionswaage. R Praparate, M Achse des 
Magneten (z-Richtung).Z Kiihlzelle. G Justiergewicht zum Einstellen . : 3 : 
der Horizontallage des Balkens bei veranderter Praparatmasse. K auftritt. Dieam Balken beim 


Konsole, obere Platte neigbar zum Senkrechtstellen des Aufhange- MeBvorgang auftretenden 
fadens F (Quarz, versilbert). E ,,Elektrometer“‘. B Balken Krafte reichen fiir solche 


(2x 1mm @ Quarzrohr, versilbert, um elektrostatische Aufladung Verschiebungen nicht aus 
zu vermeiden). D Dampfungsfliigel, Feinsilberblech, eisenfrei (3), ; 
zwischen den Polen eines kleinen Hilfsmagneten. Sp Spiegel. Es wurde deshalb darauf 


L Lichtzeigerablesung verzichtet, solche Bewegun- 
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gen beobachtbar zu machen. Durch den nach unten wiesenden Arm wird die gesamte 
Apparatur mittels rotierender und Oldiffusionspumpe auf besser als 10-4 mm Hg 
evakuiert, sonst treten Storkrafte auf infolge Radiometereffekt sowie Gasdesorption 
und -adsorption. Zum Abkiihlen 
auf 140° K wird die spezielle, 
horizontal liegende Kiihlzelle mit 
fliissigem Sauerstoff gefiillt. Zum 
Warmeaustausch wird 1 min lang 
eine kleine dosierte Menge ge- 

trocknetes Gas eingelassen. Die << 
Messung erfolgt zwischen der 

dritten und neunten Minute nach Jewe 
dem Abpumpen dieses Gases. Zur ai 
Ermittlung der erzielten Tem- 
peratur war in einem getrennten 
Versuch ein Thermoelement di- 
rekt an einer Probe angebracht. 


a b 


Fig. 4. a Praparathalter aus Molybdanblech. Blechschnitt. 
b Schablone zum Biegen des Halters, Seitenansicht. Der 
Zur Kraftmessung diente  Abstand der Nuten bestimmt den Abstand der Praparate 


eine Nullmethode: Die Kom- 

pensation der auf die Proben wirkenden magnetischen Kraft wird 
durch die bei E liegende quadrantelektrometerartige Anordnung be- 
werkstelligt. Der Balken ist mit 
der Elektrometernadel fest ver- 
bunden und liegt an Punkt WM 
der Schaltung Fig. 5. Die kleine 
Differenzspannung Un), andert 
sich linear mit der Kraft. Die 
Spannung U, , zwischen den bei- 
den Quadrantenpaaren (4 und 6) 
wurde mittels Normalelement 
iiberpriift. Zur Herstellung der 
zylindrischen Proben wurden die 
quadratischen (etwa 4,5 x 4,5 x 
6mm), sehr spréden Silizium- 
und Germanium-Rohlinge mit 
heiBhartendem Araldit (Ciba AG, 
Basel) zwischen 2,3 mm Messing- 
bolzen geklebt und auf der Dreh- 
bank rundgeschliffen Await) Fig. 5. Spannungsversorgung fiir das Biietrometer 


A #8 ij + der magnetischen Waage. E Stabilisierte Gleichspan- 
Atzen (Lésung $2. ftir Germa nung. R und P Widerstande und Potentiometer. 


nium ot Ce 4 fiir Silizium’) wurde U Voltmeter. R,, R, starr gekoppelt, ebenso R,, R, 


* Herrn Mechanikermeister BRAUNE danke ich fiir die sorgfaltige Ausfiihrung 
der Rundschleifarbeit. — Vgl. Tabelle 1 und 2 aus! und Tabelle 1 und 2 aus?, 
Zeile 9 und 10. 

6 Grist, D., u. E. Preuss: Z. angew. Physik 9, 526 (1957). 

7 Haynes, J.R., and W. SHOCKLEY: Phys. Rev. 81, 838 (1953), FuBnote 15. 
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schlieBlich die Masse in das Intervall 199 bis 202 mg gebracht und mit 
der Mikrowaage auf 4/19) mg (1:10°) genau bestimmt. (Vgl. Tabelle 1 
und 2 aus! und Tabelle 1 und 2 
mm | aus 2, Zeile 11). Der Probenhalter 
cae | (Fig. 4a) ist aus 0,1 mm Molyb- 
danblech gefertigt und wird 
durch Biegen nach der Schablone 
(Fig. 4b) der Probenform ange- 
paBt; die Probenlage ist ebenso 
bestimmt wie in der Geometrie 
die Lage eines Kreiszylinders 
durch vier Gerade ; in Balkenrich- 
tung bestimmt ein Anschlag die 
Lage. Der Probenabstand be- 
tragt entsprechend dem Kraft- 
| verlauf (Fig. 2) 16,6 mm. Der 
Molybdanhalter ist im Quarzrohr 
festgeschmolzen (Stabilitat bei 
Temperaturanderungen). Form 
und Masse des paramagnetischen 
Halters miissen (durch Schleifen 
oo Ge eg, Aten) “so Sees talretaamerdam 
Upapqs Volt da zusammen mit den diamagne- 
Fig. 6. Eichkurven der Waage. Zustand bei den tischen Proben eine zur Magnet- 
Messungen: C ohne Feld, D im Feld (nach 15maliger 2 9 oe 
Bearbeitung des Ausgangsbleches). — Fehlerhaft: mitte gerichtete, aber moglichst 
A Mitte des Praparathalters zu diamagnetisch, B zu geringe Kraft (Empfindlichkeit !) 


paramagnetisch. — Ujyy’ Spannung an der Elektro- 3 5 
meternadel (vgl. Fig. 5), y Lage der Ablesemarke resultiert (Fig. 6). 


300+ 
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D. Empfindlichkeit und MeBverfahren 
Zur Torsion des Fadens um den Winkel dy =dy/2L ist das Dreh- 
moment dM 


dM = (x/2) G(D/2)4 (1/2) dp =5,8- 10-8 dynem (7) 


erforderlich (Torsionsmodul G=S5 - 10! dyn/cm?; Fadendurchmesser 
D=60-107*cm; Fadenlange /=19cm; Abstand Spiegel— Skala 
L =290 cm; Auslenkung der Ableselichtmerke dy =1 cm [angenommen]) 

Befindet sich eine Masse m im inhomogenen Feld, so ist die Dreh- 
momentdnderung dM bei einer Massenanderung dm 


dM =AydmH (dH/dx) =9-10-3 dyncm. (8) 


(Balkenhebelarm A =23cm; Massensuszeptibilitat fiir Si y=1,11 - 
107 cgs,,; Magnetfeldstarke - Feldgradient H (dH/d x) =7 - 108 GauB?/cm; 
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dy=1cm [angenommen]. Zu dy =3,11 cm gehoért dUyy =5 V und 
zu dm =1,95 - 10% g gehért dUy yy =6 V). 

(7) und (8) diirften bis auf einen Faktor 2 genau sein und stimmen dann 
befriedigend tiberein. Ursache der Unsicherheit sind der Torsionsmodul 
von Quarz, der vom Fadendurchmesser abhangt, und der Feldgradient 
am Probenort. 


Tabelle 2. Beispiel der Auswertung einer MeBreihe (gektirzt). 141° K,. 
Probenhalter Platz H stets Si Nr. 545 C; Platz V nacheinander 498 A, Sm 690, 
498 B. (Vgl.1, Tabelle 1 und 2, Tabelle 1) 


Si 408 A tL Vi=Y 244,8 | 274.6 | 253,6 | 262,6 
My = 201,79 mg : I =! 2 : £ 

Ung yg fiir y = 260 mm —7,45 V = 44,44 V 

Feldwirkung U, = — 3,99 V (1) 

Si Sm 690 Feldwirkung | ——s 7 U, = ee 22,17 _ (I) 
m, = 200,94 mg 
Si 498 B Feldwirkung C= aaa (ITI) 
mM, = 1,99,84 mg 
Eichdifferenz 1,95 mg: 0,97% (III) —(D) |U, -U| =6,82 Vv (IV) 
Bezugswert (1), (III) interpoliert fiir m, U, —— 1,02 Vi (V) 
MeBdifferenz a=) j ; U, == =p 23,19 vO (VI) 


Suszeptibilitatsdifferenz Sm 690 gegen 498: 3,30% paramagnetischer. 


Bei den Messungen wurde nicht der durch eine Kraftanderung her- 
vorgerufene Ausschlag gemessen, sondern der Ausschlag mit Hilfe des 
Elektrometers riickgangig gemacht. 

Diese Feststellung darf nur im Hinblick auf die Auswertung wortlich genommen 
werden. Wegen der Schwingungsdauer des Torsionspendels von etwa 70 sec war 
es unzweckmaBig, die Ablesemarke auf eine bestimmte Stelle bringen zu wollen. 
Vielmehr wurde die Elektrometerspannung nacheinander auf zwei benachbarte 
Werte gestellt und der zur Nullage des Balkens gehdrige Wert interpoliert 
(Ablesung bei schwingendem Balken). 

Fiir ein bestimmtes Praparat wurde bei Zimmertemperatur sowohl 
mit als auch ohne Magnetfeld je 6mal in 3 Gruppen zu je 2 Messungen 
die Nullage bestimmt; bei 141° K erfolgten nur Messungen im Magnet- 
feld. Um die Suszeptibilitatsdifferenz zweier verschiedener Silizium- 
sorten (z.B. rein und locherleitend) bestimmen zu kénnen, sind 
drei MeBserien der eben geschilderten Art erforderlich (Tabelle 2). 

Vom reinen Silizium werden drei Proben 1 bis 3 (Nr. 498A, 498B, 545C) be- 
nétigt, vom dotierten eine, 4 (Nr. Sm 690). Das dritte reine Praparat 3 kommt auf 

24* 
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den hinteren Platz des Praparathalters und verbleibt dort bei allen Messungen. Die 
beiden reinen Praparate 1 und 2 werden so hergestellt, da8 ihre Massen m, und m, 
\/, bis #/5% gréBer bzw. kleiner sind als die Masse m, des dotierten 4. 


Fiir die gesuchte Suszeptibilitatsdifferenz folgt 
(Ay/%0) = (xa — Xo) 40 = (Us — Uo) (1122 — 44) |(Uz — Uj) mq. (9) 


(U,, U, und Uy: Uyjy-Werte fiir die Praparate; U, interpoliert aus U, 
und U, fiir m,). Um zuverlaissige Werte zu bekommen, miissen die drei 
erforderlichen MeBserien méglichst zusammenhangend ausgefiihrt wer- 
den. Fiir die in friiheren Arbeiten!»?»3 besprochenen Substanzen wurden 
zwei bis sieben voneinander unabhangige vollstandige Messungen aus- 
gefiihrt. 

Dem geschilderten Verfahren nach scheint es nicht notwendig, zwei 
Praparate (3 und 1 oder 2 oder 4) gleichzeitig in der Waage zu haben, 
denn man kann auch fiir ein einzelnes Praéparat zusammen mit einem 
geeigneten Praparathalter fast verschwindende Kraft erzielen. Das ge- 
schilderte System hat demgegeniiber den Vorzug, daB sich leicht hohe 
Empfindlichkeit erreichen 1aBt, und daB insbesondere bei Temperatur- 
dnderungen, die hier bewuBt durchgefiihrt wurden, die Ruhelage wesent- 
lich erhalten bleibt. Uber die erzielte Genauigkeit und Empfindlichkeit 
wurde bereits berichtet (1, Abschnitt E). 


Neben der Differenzwaage fand bei den eingangs genannten Messungen!> 
eine ,,Waage“‘ zur Bestimmung der Absolutwerte der Suszeptibilitat Verwendung. 
Ein vertikaler Quarzstab ist als Pendel an einem horizontalen Spannband befestigt. 
Die Probe befindet sich in einem Haken am unteren Ende im inhomogenen Feld. 
Die Gegenkraft wird durch eine Spule am oberen Ende im Feld eines kleinen Dauer- 
magneten erzeugt. Zur Eichung dient der magnetische Auftriebseffekt in Sauer- 
stoff. 


Herrn Professor Dr. J. JAuMANN danke ich fiir die Méglichkeit, diese Arbeit 
an seinem Institut auszufiihren, und fiir ihre stete Férderung. Ferner danke ich 
den Herren Professor Dr. H. Lance, Dr. BAYER und Dr. DaNNOuz fiir die gewahrte 
Unterstiitzung und Herrn Mechanikermeister BRAUNE insbesondere fiir die prazise 
Bearbeitung der Halbleiterproben. 
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The band spectrum of SbO: a new doublet system 


By 
S.V. J. LAKSHMAN 


With 2 Figures in the Text 
(Received June 15, 1959) 


The band spectrum of SbO was excited in a heavy current discharge from a 2000 volt 
D.C. generator. A new doublet system of bands occurring in the region 4 2800 to 
A 3600 arising from a transition of the type 24, —2JI, was identified. The lower le 
state is found to be common to those of the three band systems reported earlier, 
which is in all probability the ground state of the SbO molecule. The band heads 
of the high frequency and low frequency components could be represented by the 
following quantum formulae: 


243 —?JTh: 
v = 29754-6 + 570-6 (v’ + 3) — 3°52 (v’ + 3) — 820°5 (v’’ + 3) + 4:62 (uv 4 3)? 
2A3— IT: 


Y = 28044-8 + 568-1 (v’ + 3) — 3-28 (v’ + 3)? — 819-2 (v’” + 3) + 4-62 (v’’ + 3). 


The possibility of the existence of another brief system is indicated. 


1. Introduction 


The band spectrum of SbO was investigated by two early workers, 
MUKERJEE! and SEN Gupta?. According to the recent work of SEN 
Gupta the spectrum of SbO, as excited in the flame of an arc between 
antimony and carbon electrodes was found to consist of a large number 
of bands degraded to longer wavelengths in the region A 3245 to A 6800. 
The bands have been assigned to two systems designated as the more 
refrangible and the less refrangible systems and were attributed respec- 
tively to 22’ — 2/7 and 2/7 —2// transitions. They have a common lower 
277 state, (with a doublet splitting of 2272 K) which was suggested as 
the normal state of the molecule from analogy with the other related 
molecules NO, PO and AsO. In the two sub-systems of ?2’—?// transi- 
tion the Q-heads were represented by the following formulae: 


y= a + 582-0 (v’ + #) — 6:50 (v’ + $)? — 817-0 (vu + 3) + 5°40 (0 + 2)?. 
24 322-0 
The band heads of the two component systems of *// —?// transition 


were represented by 
20667°5 - , 1 Ho A 2 vr SL) y/ 1)\2 
= 69-0 (v’ + 4) — 5:00 (uv’ + 3)? — 817-2 (vu + =) + 5:38 (u + 2)?. 
a a econay + 56900 + #) — s00(0' +4 
1 MUKERJEE, B.C.: Z. Physik 70, 552 (1931). 
2 Sen Gupta, A.K.: Indian J. Phys. 13, 145 (1939). 
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However, PEARSE and GAyDON in their book on “The Identification 


of Molecular Spectra” remarked that it would be difficult to comment | 


on SEN Gupta’s analysis in the absence of good published spectro- 
grams. A re-investigation of the spectrum has therefore been under- 
taken by the author. This work has not only confirmed the vibrational 
analyses of the two systems identified by SEN Gupta but has also led 
to the discovery of a new doublet system of the SbO molecule. The 
present paper is concerned with a detailed analysis of the bands of this 
system. 
2. Experimental 

In the present investigation, the spectrum of SbO was excited in a 
heavy current discharge from a 2000 volt D.C. generator using a dis- 
charge tube with internal hollow nickel electrodes fed with a specpure 
sample of Sb,O;. The spectrum was photographed in the region 4 2000 
to 47500 on a number of Hilger low dispersion and high dispersion 
spectrographs using Ilford special rapid, Ilford panchromatic and Kodak 
I.N. Plates. The photographs revealed an extensive series of bands 
from 42800 to 47200. All these bands were also observed when the 
spectrum was excited in a heavy current discharge from a 7-5 K.V. 
transformer. The bands were so intense that they could be photo- 
graphed easily with exposures varying from 3 to 15 minutes. Wavelengths 
of the band-heads were made using iron arc lines as standards. The 
vacuum wavenumbers were obtained from KayseEr’s Tables. 


3. Description and analysis of the bands 

The ?2’—#//7 system (b—X): The band heads of this system are 
better developed in the source of excitation employed in the present 
work than in the arc between carbon and antimony electrodes employed 
by MUKERJEE and SEN Gupta. The two sub-systems ?2’—2//, and 
2d'—]T, are easily identified. The analysis of each of these was 
straight-forward as the 0 —0 bands appear strongest in the spectrum. 
Prominent bands of the sequences Jv = —1, +1 and +2 were assigned 
vibrational quantum numbers as shown in Fig. 1. The bands of the 
sub-system ?2'’—?//, are double headed while those of the other sub- 
system *2’'—?//, apparently appear single headed. As the doublet 
splitting of the lower */T7 state is large (viz. 2272 K) this state belongs 
very nearly to case (a). From the structure of a ?2’—*/7(a) transition 
we may expect the following branches: R,,, R,; + Q2,, 0, +P, and B 
in #2. — 17, and’ Ky, Rio4-O0,, Qe Ps, and fam 42 = Ld a OF 
these, Ry,, Rj +Q,,; and R,, Ryg+Q, are head-forming branches. 
Detailed rotational analysis, to be described in a later paper, shows that 
the band heads of the #2’—*//, subsystem should be identified as 
R, heads. The double heads of the bands of the other component 
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system are to be identified as the R, and Q, heads. The fact that | 
Q, appears stronger than R, is in accordance with the assign- |ff 
ment of the system to ?&'—2?//. The vibrational assignments of the 


Table 1. Vibrational scheme of band heads of the high frequency system: *Ag —7IT 
(Numbers given in parenthesis are relative estimates of intensity) 


to 


Z 
1  30190:2(4) S 29382-2* (4) S 28580°3 (4 
559°8 558°7 55084 
= A) fon] Lay 
paOwe age Sere >a S oe - 
2 30750-0 (4) 6 29940-9 (2) & 29139-4 (3) R 28342-2 (4) N 27562-7 (3) 
549-0 Sates 54005 
N 
Sn : ———- 3 --------— 1.2 5 
3 31 299-0 (4) 29 688-9* (2) KR 28890-7* (2) 
538-9 
2s a 3 
4 31837-9 (4 
507-0) a 
— = et Oe SSS SS See SS —— 
5 32374-9 (4) @ 31566°5 (3) 28414: 
529-0 527-9 
2) 
6  32903-9 (3) Z 32004-4 (2) 
523-4 521°1 
ea 
7 33427-0 (2) & 32615:5 (3) 31020:5 (3) 
oylivies) 
8 —33.938-3 (2 
9 33636:°3 (2) D 32837°4 (2) 
as nee: a a : - = == 
10 > 30991 


Bands marked with * also occur in B—X system. 


bands of the two sub-systems are in agreement with those proposed by 
SEN Gupta and the quantum fomulae given by him represents the 
bandheads within 5 Kk. 


The new system (C—X): In the present work the spectrum, as 
excited in a heavy current discharge at low pressure conditions, 
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showed new interesting features. Many new prominent bands were 


Swi 


observed in the region 4 2800 to 43600. In all 80 new bands were 
measured and these do not fit into the vibrational schemes of the two 
sub-systems. Therefore these were considered as constituting another 
system of the SbO molecule. The bands could be interpreted on the 


Table 2. 


2) 29030-6 (3) 


3. Masked by 
At. line 


5 30 661-9 (4) 
528°8 


OP S21 190573) 
yO) 


31 710-0 (2) 


St 


Vibrational scheme of band heads of the low frequency system 


30097°-0 (3) 


oO 


31416-9 (2) 


322.4 -40(8)) 


Band marked with * occurs also in B—X system. 


7g ITs 


basis of two sub-systems, the lower state of which was common to the 
2>’— 2/7 system described above. The analysis of the high frequency 
component system was greatly facilitated by the identification of the 
two strong progressions v’=0 and v’’=0. The vibrational scheme of 
this sub-system in displayed in Table 1. The bands of the low frequency 
system are shown in Table 2. It is seen that corresponding bands having 


the same v’, v” 


values in the two, are separated by a wavenumber 
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interval ~1710 K. This suggests that the upper state involved in the 
two sub-systems is a regular 2/7 or ?4 state with a separation of 2272 — 
1710 =562 K. As the bands of the low frequency component show 
strong Q branches, it appears likely that this state is a 2A state. 
The band heads of the high frequency and low frequency systems could 
be represented by the following quantum formulae to within an accuracy 
Orsi. 

2?Aa — 71h: 


? er SE De yi 2 2 aie j EEN, 
vy = 29754-6 + 570-6 (u’ + $) — 3°52 (u’ + 2)? — 820°5 (vu + 2) + 4:62 (v”’ + 3)? 


2A3 — ITs: 
y = 28044-8 + 568-1 (v’ + 4) — 3-28 (v’ + 4)? — 819-2 (uv + $) + 4-62 (v” + 3)?. 


Some of the prominent bands of the two sub-systems are shown in 
ieee. 

In addition to the bands assigned to the ?4 --?// system a few bands 
remain unclassified. For six of them a brief vibrational scheme is dis- 
played in Table 3. The 4G’’(v) intervals indicate that the lower state 

may be 2//, which is 
Table 3. Vibrational scheme of the brief svstem(D—X) most probably the nor- 
CeCe al state. <Or: tine oie 
molecule. Approximate 
vibrational constants of 


O 1 2 


0  34082-2(4) 2 33282-9(5) 2 32489-6 (5) : 
495-7 R 49153 DR 494-2 this system are: 


V99 = 34082 K 
w,~494K w,’=818K. 


32.983-8 (3) 


790:4 


Other band systems: In addition to the B?2'’— X2/7 system discussed 
above, SEN GupTa® reported two doublet systems one in the visible 
region A 4500 to A 6800 and the other in the ultraviolet region A 2450 to 
42910. The two systems were attributed to 27—2/7 and 22 —2/7 
transitions respectively. (A —X and E —X in Fig. 2.) Only one com- 
ponent of the 7/7 —?/7(4 — X) system is well developed on the author’s 
plates. The analysis of the high frequency component of this system 
by the author is in agreement with the one proposed by SEN Gupta?. 
As the development of the other component system is poor, it is not 
possible to confirm the vibrational analysis of this system proposed by 
him, 


The °2'—*/7(E — X) system in the violet region is poorly developed 
in the method of excitation used here. 


3 Sen Gupta, A.K.: Indian J. Phys. 17, 216 (1944). 
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Discussion 


Fig. 2 shows the electronic levels A, B, C, D and E of the SbO 
molecule so far identified. The probable electronic terms responsible 
for these levels are indicated on the right. However, the nature and 
properties of the electronic terms Paw 
have to be established fromadetailed  ¢, 
rotational analysis of the various 
band systems. Work in this direction ee 
is in progress. “o- F ey 

By analogy with NO and PO, the 
ground state electron configuration 


1.078 


of SbO may be written as 
= Z 
.. (wm)4(x0)2 (v2)... UT, hd ea oeeceam mm pap mae can ie 
— hh 2 are 
The observed excited states of the 
SbO molecule may be divided into 
oe ow G0 Bek A“x 0.696 
Ewouclasses <(1) —— <4 and (2),—— 
oy We S 
= 1. Ihe levels A, B, C and D may x 
belong to the two configurations 8 
/0\- se] [ot fa] OS Ne 
... (wt)? (% 0)? (v a)? I i | | { 
x] sg) |S] SD ky 
eer eld erie. 
.(w2)* (xo) (vx)? Pe ae | x *H 
2+ 2 24 4y- Fig. 2. Energy level diagram of SbO 


in which an electron goes from a bonding orbital wz or xo to an anti- 
bonding vz orbital. This accounts for the reduction in the vibrational 
frequency of each of these states. 


The £?' state arises from the configuration 
... (w 7)* (x 0)? (0) 


in which an electron goes from the antibonding vz orbital to a non- 
bonding o orbital of a Rydberg type. This might explain the increase 
in the vibrational frequency of this state relative to the ground state. 

It is with great pleasure that the author records his deep sense of gratitude to 


Dr. P. TiRUVENGANNA Rao for his stimulating advice and guidance throughout 
the progress of this work. 
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Contemporary Carbon-14 in Lemongrass Oil 
By 
F.N. Haves, E. HANsBury, V.N. Kerr, and D.L. WILLIAMS 
With 1 Figure in the Text 
(Received December 21, 1959) 


Liquid scintillation counting of p-cymene, derived from lemongrass oil, has provided 
information on the world-wide increase in C™ since 1954. By June 1959, the 
activity in the tropospheric atmosphere and in the rapidly equilibrating biosphere 
is measured to have increased by 26:8 per cent in the northern hemisphere and 19-7 per 
cent in the southern hemisphere. The shape of the relationship between activity 
and time is essentially linear, with two sections of quite different slope. 


Introduction 


The levels of C'4-activity in the atmosphere and in the dynamic 
portions of the biosphere and hydrosphere have been increasing since 
the advent of large-scale nuclear weapons testing. Gas counting!, which 
has been highly useful in radiocarbon dating and in studies of the 
Suess effect, has been very effectively applied to measurements of the 
recent increase in C1-activity. Liquid scintillation counting?, which 
has had only slight application in radiocarbon dating because of diffi- 
culties in chemical synthesis, has assumed a useful role in the assay of 
contemporary Cl with the aid of biosynthesis of terpenes from atmo- 
spheric CO,. 

This report is concerned with liquid scintillation counting of f- 
cymene® derived from lemongrass oil’. This essential oil is produced by 
steam distillation of the fast-growing lemongrass plant whose harvest- 
ing frequency may be as short as 6 to 7 weeks. Commercial cultivation 
of lemongrass requires a tropical climate and occurs far from industriali- 
zed areas. Activities of Cl! in p-cymene from lemongrass oil, corrected 
for isotopic fractionation, should closely approximate atmospheric CO, 
activities and be uninfluenced by drastic Suess effects®. 


1 ANDERSON, E.C., and F.N. Hayrs: Ann. Rev. Nucl. Sci. 6, 303 (1956). 

2 Haves, F.N., E.C. ANDERSON and J.R.ARNoLD: Proc. Intern. Conf. 
Peaceful Uses Atomic Energy 14, 188 (1955). 

3 Hayes, F.N., E. HANsBpury and V.N. Kerr: Submitted to Anal. Chem. 1959. 

4 GUENTHER, E.: The Essential Oils, Vol. IV: New York: D. Van Nostrand Com 
Inc. 1950. 

® SuEsS, H.E.: Science 122, 415 (1955). 
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Results 


In Table 1 are listed identifying data and corrected average assays 
for 14 northern and 14 southern hemisphere lemongrass oil samples 
harvested between August 1955 and June 1959. All activity values (A) 


Table 1. Lemongrass Oils 


Geographical Coordinates 


A* 
Location Date of Harvest iiacars 
at. Long. of carbon) 
Argentina . OSS. 58° W January 1956 14°70 + 0:07 
ANAReonGnN, G Be 4 2oaS 58° W December 1957 15°34 + 0°05 
Argentina . : BES 58° W January 1959 16°51 + 0:03 
Belgian Congo . 1S Dag? Ve. January 1956 14°88 + 0:09 
Belgian Congo . ES) 27 August 1957 15:29+0-01 
Belgian Congo . eS 27a Bs October 1958 16:17 + 0-04 
Brazil. Dee SS 48° W January 1956 14:92 +0:18 
Brazil. eet aes Des SS 48° W July 1957 15:24 + 0-10 
IS ravzlteet tee net Os! oc 23°95 48° W July 1958 15°45 + 0:02 
Brazale Sm DES) 48° W March 1959 16°86 + 0:04 
Comoro Islands 1275 44° E January 1956 14-72+0-11 
Comoro Islands . . ae S Aa July 1957 14:99 + 0-05 
Comoro Islands . . 1S 44° E September 1958 15°84 + 0:09 
Comoro Islands . . 1122S 44° E May 1959 16°68 + 0-05 
Guatemala = « 2 « 15° N 91° W December 1955 14:73 + 0:10 
Guatemala. = 2 15° N 91° W July 1957 15°27 £ 0-06 
Guatemalay = 9.0. ¢ 15° N 91° W July 1958 15:92 + 0:04 
(Guatemala es ee 15° N 91° W April 1959 17-41 + 0:06 
icattiin 2 Maks. ce 19° N 72° W August 1955 14-60 + 0-05 
THISSRHD , “ol ees (ol on SS 19° N 72° W December 1957 15°84 + 0:09 
lanitemey ss 20%) Sa 19° N ION January 1958 15°77 40°13 
(hngligive (heme se eee 10° N Hype 18; January 1956 15:09 + 0-08 
nacictary cn as ee. 8°N gf? ek October 1957 15°46 + 0:09 
nici ee men ase MPO I yfyf 1B, July 1958 16:19 £ 0:08 
Iindiaeems a. a =, 6 8° N Wap? 1B. November 1958 16:57 + 0:09 
ndiawe = ko kw wets Seen ape E June 1959 17°60 + 0:11 
Mexico 17° N 95° W February 1956 14:87 + 0:06 
IWIGRICOM space ees) te WU IN| 92° W June 1958 15-46+0:07 


x Average of two or more runs, corrected both for decay since the date of 
harvest and for C™ fractionation in the counting sample relative to atmospheric CO). 


are reported as d/min/g of carbon, and all time values (¢) are years. 
An average C8 fractionation of —9-9 + 0-2 per mill, as determinated * 
from oils of all eight locations, was applied to the counting results to 
yield the values of A. These samples are notably richer in heavy isotopes 
of carbon than 15 reported’ p-cymene samples from gum turpentine, 


* Mass spectrographic analyses relative to the PDB standard® have most 
kindly been performed by T. Mayepa, University of Chicago, with continuation 
of this effort by E.D. Loucuran, Group GMX-2, Los Alamos Scientific Laboratory, 


Los Alamos, New Mexico. 
6 Craic, H.: Geochim. et Cosmochim. Acta 12, 133 (1957). 
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whose average fractionation was — 26-0 --0-3 per mill. The plot of the 
C4-activities (Fig. 1) reveals an inter-hemisphere difference, as well as 
the suggestion of two regions of linear increase, for each hemisphere 
with a low early rise followed by a much steeper rise. 


The least-squares fit for the eight northern hemisphere points from ff 


August 1955 to January 1958 gives a slope of 0-42 d/min/g of carbon 
per year (3-0%/yr). This line intersects the already reported® pre-1954 
northern hemisphere essential oil line (A =14-38 —0-007t) at ¢=54-1 
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Northern hemisphere * 
7 Southern hemisphere * 
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Fig. 1. Activities of C’* in lemongrass oil at various harvest times since large-scale nuclear weapons testing 
began 


(January 1954) and A = 14-00. This time, back to which both sets of lemon- 
grass data are extrapolated, is called f), the starting time for activity 
increase from bomb testing. The value A =14-00 agrees well with the 
1954 gum turpentine average? of 13-98 +0-03. The linear fit for the 
six northern hemisphere points from June 1958 to June 1959 gives a 
slope of 1-85 (13-2%/yr). The time when the sharp break in slope 
occurs, at the intersection of the two portions of the northern hemisphere 
plot, is 4, = 58-5. 

In the southern hemisphere plots of Fig.1, the slopes are 0-26 
(1-8°%/yr) and 1-58 (41-4 %/yr). The small slope portion intercepts f, 
at A =14-29 and the two portions have their #, at 58-4. The values for 
t, for the two hemispheres are essentially the same and correspond to 
June 1958. The cross-over time when the northern hemisphere catches 
up with the southern hemisphere is ¢,=55-8 (October 1955). As of 
June 1959, the C™-activity increase in the northern hemisphere was 
26-8 per cent, and in the southern hemisphere was 19-7 per cent. 


| 
] 
| 
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Intercomparisons 


The comparison of these results with the findings of others is summari- 
zed in Table 2, where A is C-activity in the units of the various workers, 
P is percentage increase in activity, the superscript signifies the hemi- 
sphere involved, and the subscript refers to time. The three northern 
hemisphere percentage increases in C!-activity as of the beginning of 
1958 are in reasonable agreement with each other, as are the southern 
hemisphere increases. The inter-hemispheric percentage difference of 
2-1 at the beginning of the Cl*-activity rise, as found in this study, is 


Table 2. Intercomparison with Other Laboratories 


nh h h h | a 
At, ABS.0 | P58.0 Af, ASB 9 P30 AP ca 
BROECKER and | | 
WAGTON GE 1 20%) ho Wie Ae seg | tse —- | = Sy ee 
FERGUSSON® . | — 29/, = ; = = = See Pty: 
MUwnnicu and | | 
VocEr2=— = | — 4-0/5 | +9-0% V1 Ot eel Pe sei) 1) aes 
RAFTER and | | | 
FEerRGusson!© | _ | | 13-49), | +. 42-39), | 9-2 = 
iis KWeport = © 14 OO Maes Oy, feed O 14:29 | 15°30 TeAy Ml 2e4 


quite different from the generally accepted value® of 0-5 per cent. 
Further work on this and on a mathematical correlation of the southern 
hemisphere with the northern is in progress. 


Calculations with a simple model 


Equations have been obtained which approximate a fit to the data 
for the northern hemisphere. The equations follow from a simple model 
involving irreversible exponential transfers from stratosphere to tropo- 
sphere to hydrosphere and making use of time information about major 
atomic weapons test series in the northern hemisphere. The basic 
equation from the theory of successive transformations" is A =«T, 
(t, —T,)—7 (e-#% —e—™), where A now is C"*-activity above that 
at ¢), ¢ now is time after ¢), « is proportional to the amount of C4 in- 
jected into the stratosphere, and t, and t, are the mean residence times 
of a CO, molecule in the stratosphere and in the troposphere. The value of 
T, has been set at 1/0-15, which is near the 7-year figure of Craic!. Two 


7 BROECKER, W.S., and A. WALTON: Science 130, 309 (1959). 

8 FERGUSSON, G. J.: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 243, 561 (1958). 

9 Munnicu, K.O., und J.C. Voce: Naturwiss. 14, 327 (1958). 

10 Rarrer, T.A., and G.J. FERGusson: Proc. Second. Intern. Conf. Peaceful 
Uses Atomic Energy 18, 526 (1958). 

11 RUTHERFORD, SIR E., J.CuHapDwick and C.D.Ettiis: Radiations from 
Radioactive Substances, p. 11. London: Cambridge University Press 1930. 

12 Cratc, H.: Tellus 9, 1 (1957). 
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different calculations have been made using 7, values of 5 and 10 years. 
Four injection times have been used, ¢ =0, 2-4, 3-6, and 4-4, corresponding 
to the United States’ series Castle (actual ¢ is 0-2) and Redwing, the 
late summer Russian series in 1957, and the United States’ series Hard- 
tack I, which was closely followed by the Russian fall series of 1958. 
Each fit to the whole 5-4 years of the northern hemisphere graph requires 
four limited, consecutive, and progressively summed equations which 
have the general form A, =|a,e—/ — b,e~°7*"|, where 1;5¢<4,. The 
calculated curve is made to coincide with experimental data at the time 
limits of each interval and, therefore, is somewhat higher than the ex- 
perimental in between. Data from which the equations may be recon- 
structed are presented in Table 3. The values for x, which appear only 


Table 3. Constants for Calculated Northern Hemisphere Activity Equations 


Ty | n | t; | ly | an by | Ln 
| | 

10 1 oO | 2-4 12°5 126 | 6-1 

10 B PRUE BS 16-7 17°4 a7, 

10 3 36 | 4:4 20-3 20-7 Nw 

10 A ade | 753 90:2 | 17°7 
| | 

5 1 Oo | 24 | 442) 440 1 a4 

5 Bint haeg | 3-6 22°5 Aa AS 

Ls 3-6 | 4:4 30:3 27°99 | 0:95 

Soe x 44 | — 123-0 | 102:3 | 9:6 


in the derivation of the equations, relate to the C“ newly appearing in 
the stratosphere at each injection time, and give testimony to the 
furious pace of testing just before the moratorium. 

When t,=10 years, the equation A,—75-3 e °*'— 90-26 °™? Te 
veals a peak in activity at A =7 80 (or 21-80, which is 56 per cent above 
the activity at ¢)) and ¢=11-7 (or 65-8). The corresponding peak for 
t=5, Ag=102-36 9" 123-02 °*" occurs at, A618, (onaoG 1 
which is 44 per cent above the activity at f)) and ¢ = 9-4 (or 63-5). Similar 
calculations with smaller values for t, and tT, give smaller values for A 
and ¢ at the peak. The quantity « is almost directly proportional to 7, 
but has a slightly negative dependence on 7,. 


These calculations are made assuming continuance of the mor- 
atorium on atomic bomb testing. More testing would mean new injec- 
tions of C'* and added terms in the activity equation. With no more 
testing, the next decade of C14 measurements should yield much new 
information on the transfer processes within various terrestrial com- 
partments. 


This paper represents results of research carried out by the Los Alamos Scientific 
Laboratory under contract with the U.S. Atomic Energy Commission. 
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Aus dem III. Physikalischen Institut der Universitat Gottingen 


Demonstrationsversuche zur Parameterverstarkung 
Von 
ERWIN MEYER und W. EISENMENGER 
Mit 4 Figuren im Text 


(Eingegangen am 24. Dezember 1959) 


Parametric amplifiers have been developed during the last years to get a low noise 
amplification of weak electromagnetic signals. This paper describes simple ex- 
periments to demonstrate the basic principles by an electrical arrangement with 
variable capacity and by a mechanical set-up with capillary-gravity waves on a 
water surface. An explanation of the parametric oscillation and amplification is 
given in connection with these experiments. 


Zur rauscharmen Verstarkung von schwachen elektromagnetischen 
Signalen im Mikrowellenbereich hat in jiingerer Zeit neben dem ,,Maser“‘ 
das Prinzip der ,,Parameterverstarkung groBe Bedeutung erlangt, wie 
z.B. in der Radioastronomie oder der Raketentechnik. Eine weitere 
Anwendung findet es als Parametron in Digitalrechenmaschinen??. 
Wegen der Bedeutung des Verfahrens wird es erforderlich, im wissen- 
schaftlichen Unterricht geeignete Demonstrationsversuche zu finden, die 
das Grundprinzip mit ertraglichem Aufwand gut erkennen lassen. Bisher 
wurden neben verhaltnismaBig einfachen elektrischen Modellen auch 
kompliziertere mechanische Anordnungen vorgeschlagen?. 

Im folgenden soll iiber einige einfache Versuche mit der parametri- 
schen Anregung und Verstarkung sowohl von elektrischen Schwingungen 
als auch von Oberflachenwellen auf Fliissigkeiten (Kapillar-Schwere- 
wellen) berichtet werden. 


Elektrische Anordnung 


Bei elektrischen Schwingungskreisen erfolgt die Parameteranregung 
durch periodische Induktivitats- oder Kapazitatsanderung. Die rechne- 
rische Behandlung fiihrt zu einer Mathieuschen Differentialgleichung. 
Der Vorgang wird am einfachsten durch Betrachtung der Ladungs- und 
Spannungsverhaltnisse am variablen Schwingkreiskondensator deutlich. 
(Vgl.1.) Erniedrigt man die Kapazitat wahrend einer vorhandenen 
Schwingung im Zeitpunkt maximaler Aufladung, so erhdht sich die 


1 DANIELSON, W.E.: J. Appl. Phys. 30, No. 1, 8 (1958). 
2 Goro, E.: Proc. Inst. Radio Engrs., N.Y. 47, No. 8, 1304 (1959). 
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Kondensatorspannung. Andererseits hat eine VergréBerung der Kapa- 
zitat im Strommaximum keinen EinfluB auf die Stromstarke. So ergibt 
sich bei periodischer Kapazitatsinderung mit doppelter Kreisfrequenz 
eine Verstarkung der immer vorhandenen thermischen Schwingungen 
des Kreises. Ist bei ausreichender Amplitude der Kapazitatsanderung 
die Verstirkung gréBer als die Kreisdampfung, so tritt Selbsterregung 
ein, d.h. es findet eine Parameteranregung der Kreisschwingung statt. 


Echleitung Generaror 


| |eetitz 0-5V 


Pumptrequenzgeneraror 


Fig. 1. Schaltschema zur elektrischen Anordnung. C,, C,, Cs Abgleichkondensatoren 5 bis 50 pF. L Schwing- 

kreisspule Hf-Kern (Pulverkern). Hauptwicklung mit Mittelabgriff, Leerlaufinduktivitat: 0,3 mHy. 

Eingangs- und Ausgangswicklung, Leerlaufinduktivitat: 1 bis 10 wHy. B Diodenvorspannungsquelle 5 bis 8 V. 
U Ubertrager 1:1, Leerlaufinduktivitat einer Wicklung 0,1 mHy 


Die Schwingungsamplitude steigt hierbei exponentiell mit der Zeit an, 
bis nichtlineare Prozesse zu einer Amplitudenbegrenzung fithren. Der 
Vorgang kann auch so erklart werden, daB durch die Parameteranregung 
ein negativer Kreiswiderstand auftritt, der, sobald die vorhandenen Ver- 
luste kompensiert sind, zu einer Selbsterregung fiihrt. Bei der para- 
metrischen Verstarkung dient der negative Widerstand zur Kompen- 
sation der zusatzlichen Verluste, die durch AnschlieBen eines Verbrau- 
chers entstehen. Die Entdampfung darf hierbei natiirlich nicht so groB 
werden, daB Selbsterregung eintritt. Als variable Kapazitaét kann ein 
nichtlinearer Kondensator verwendet werden, z.B. eine in Sperrichtung 
betriebene Halbleiterdiode. Durch Anlegen der sog. Pumpspannung 
treten an der Diode die gewiinschten Kapazitaétsinderungen auf. 

Schwingkreisanordnungen, in denen Dioden (Varaktoren) verwendet 
werden, sind daher zur Demonstration von Parameteranregung und Ver- 
starkung sehr geeignet. 

In Fig. 1 ist ein Schaltbild fiir eine elektrische Anordnung wieder- 
gegeben. Es handelt sich um einen symmetrischen Schwingungskreis 
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mit zwei Dioden 6,8 SC 20%. Durch Abgleich der beiden Symmetrier- 
kondensatoren C, und C, ist es méglich, die Pumpspannung vom Schwing- 
kreis fernzuhalten, d.h. auch von den Eingangs- und Ausgangsklemmen E 
und A. Die Resonanzfrequenz des Kreises betragt 1,4 MHz, die Pump- 
frequenz 2,8 MHz. Zur Demonstration der Parameteranregung wird die 
Pumpspannung langsam gesteigert, bis die rheolineare Schwingung des 
Kreises sprunghaft einsetzt. Die oszillographische Anzeige erfolgt an A, 
wobei zweckmaBig auf einem Zweistrahloszillographen gleichzeitig die 
Pumpspannung wiedergegeben wird. (Nachweis der Frequenzhalbierung). 

Zur Vorfiihrung der Verstarkung wird an E iiber eine Eichleitung 
(Z =600 Q) eine Spannung der Frequenz von 1,4 MHz zugefiihrt. Da 
die Schaltung ohne ,,idler‘’ Kreis arbeitet, mu8 die Frequenz des zu 
verstarkenden Signals in der Nahe der halben Pumpfrequenz liegen. 
(Generatoren mit guter Frequenzkonstanz sind erforderlich). Aus diesem 
Grund tritt das verstarkte Signal mit einer entsprechend niederfrequen- 
ten Schwebung auf. In der Praxis wird die Schwebung unter Verwendung 
des idler-Kreises zu héheren Frequenzen verschoben und kann daher mit 
einem Filter unterdriickt werden (vgl.1). Angezeigt wird einmal mit 
Pumpanregung das verstarkte Signal und anschlieBend ohne Pump- 
anregung das unverstarkte Signal. Der Anzeige-Oszillograph wird, wie 
bereits erwahnt, bei A angeschlossen. Bei der Verwendung eines Pro- 
jektionsinstrumentes ist Gleichrichtung und Glattung des Ausgangs- 
signals zu empfehlen. Die Amplitude der Pumpspannung wird so ein- 
gestellt, daB gerade noch keine Selbsterregung eintritt. Bei richtiger 
Abstimmung des Kreises kénnen Spannungsverstarkungen von 20 dB 
erzielt werden. Wegen der Anpassung von Eingang und Ausgang des 
Verstarkers ist ersichtlich, daB ebenso eine echte Leistungsverstarkung 
stattfindet. 


Mechanische Anordnung mit Kapillar-Schwerewellen 

Die Parameteranregung von Kapillar-Schwerewellen stellt das erste 
veroffentlichte Beispiel einer Parameteranregung dar**. Zur Erlaute- 
rung der Vorgange ist es zweckmaBig, eine Energiebetrachtung anzu- 
stellen. 

Ein offenes fliissigkeitsgefiilltes GefaB wird in vertikaler Richtung so 
auf und ab bewegt, daB auf die Fliissigkeit eine periodische Vertikal- 
beschleunigung wirkt, wie sie in Fig. 2a in ihrem zeitlichen Verlaut 
wiedergegeben ist. Statt einer Rechteckbeschleunigung wird wie itblich 
auch hier im Versuch eine Sinus-Beschleunigung verwendet. Auf der 


* International Rectifier Corp., El Segundo, California. 
3 Farapay, M.: Phil. Trans. Roy. Soc. Lond. 1831, 299. 
4 LorpD RAYLEIGH: Theory of Sound, 2. Aufl., Kap. 20. 
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Oberfliche sei bereits eine stehende Kapillarschwerewelle der halben |f 
Beschleunigungsfrequenz vorhanden. Die Phasenlage zur Anregung sel i 
so, daB die Amplitude der Welle ein Maximum durchlauft, wenn die } 
Beschleunigung ansteigt (vgl. Fig. 2b). Zu diesem Zeitpunkt besitzt J 


die Welle nur potentielle Energie, deren Betrag gleich dem Produkt 
aus dem Quadrat der Wellenamplitude und der Rickstellkonstanten ist. J 
Die Riickstellkonstante — setzt | 
Beschleunigung sich additiv zusammen aus dem § 
Anteil der Oberflachenspannung § 
und aus dem Anteil der Gesamt- | 
beschleunigung, d.h. der Erd- 
beschleunigung und der periodi- 
Ze¢ schen Anregungsbeschleunigung. 
Daher ist die plétzliche Zunahme 
der Anregungsbeschleunigung bei 
maximaler Wellenamplitude mit 
einem Gewinn an _potentieller 
Energie verkniipft (vgl. Fig. 2c). 
In der nachsten Viertelperiode 
Zeit der Schwingung erfolgt die Um- 
wandlung in kinetische Energie, 
potenticlle Energie die bei verschwindender Wellen- 
amplitude ein Maximum hat. Zu 
dieser Zeit sinkt die Anregungs- 
beschleunigung wieder auf den 
niedrigeren Wert, jedoch ohne 
ra die Energie der Welle zu beein- 
Fig. 2a—c. Parameteranregung bei Oberflachenwellen ‘ 
auf Fliissigkeiten flussen. Im folgenden Amplitu- 
denmaximum wird der Welle 
wieder potentielle Energie zugefiihrt. Ist in einer Periode der Energiegewinn 
groBer als der Energieverlust durch Dampfung, so steigt die Wellenampli- 
tude exponentiell mit der Zeit an, bis durch nichtlineare Prozesse eine Stabi- 
lisierung erfolgt. Mit anderen Worten, die beschriebene Parameteranre- 
gung kann wieder als eine Selbsterregung bezeichnet werden, die durch 
Entdampfung des schwingungsfahigen Gebildes entsteht. Als Anfangs- 
amplitude geniigen die immer vorhandenen kleinen Stérbewegungen der 
Fliissigkeitsoberflache. 

Mit dem beschriebenen System kann nun ebenso die Parameter- 
verstarkung demonstriert werden, und zwar auch dann, wenn als An- 
fangszustand nicht eine stehende, sondern eine fortschreitende Welle 
vorliegt. Die erforderliche gegenlaufige Welle wird wahrend der Ver- 
starkung mit erzeugt, wobei sich Frequenz und Phase so einstellen, daB 
durch Uberlagerung mit der zu verstarkenden Welle eine zur Pump- 


Amplitudenberrag 


Zeit 
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frequenz phasenrichtige stehende Welle auftritt. Hierbei mu jedoch 
eine Wellenreflexion von den GefaBwanden vermieden werden. Die 
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Fig. 3. Versuchsanordnung zur Parameteranregung von Oberflachenwellen. 


Photographie und Schema a und b 


gegenlaufige Welle erfiillt 4hnliche Funktionen wie der ,,idler“-Kreis im 
elektrischen Fall, so daB in der Nahe der halben Pumpfrequenz Ver- 
starkung mit einer gewissen Bandbreite méglich ist. 

Die Versuchsanordnung ist in Fig. 3a, b wiedergegeben. Als Gefab 
wurde eine an den Seiten geschlossene rechteckige Rinne aus Messing 
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verwendet, deren Enden durch Gummikeile reflexionsfrei abgeschlossen 
sind. Durch die Ausbildung als Rinne wird erreicht, daB Wellenausbrei- 
tung nur in der Langsrichtung auftritt. Zur Beschleunigungsanregung 
und als Trager dient ein elektromagnetischer Betonriittler. (Elektrische 
Betriebsfrequenz §0 Hz, mechanische Frequenz = Pumpfrequenz 100 Hz.) 
Der Betonriittler wird iiber einen Regeltransformator aus dem Netz 
betrieben. Durch schraige Beleuchtung mit einer Bogenlampe und ge- 
eigneter optischer Abbildung kénnen die Oberflachenwellen einem groBe- 
ren Hérerkreis sichtbar gemacht werden (vgl. Fig. 4). Gleichzeitig ist 


Bogenlampe 


AKondensor L 
y wi Abbildungsoptik Se 
\ Wandschirm 


Fig. 4. Projektionsanordnung 


es méglich, mit einer elektrischen Widerstandssonde die Wellenamplitude 
oszillographisch anzuzeigen. Fig. 3b zeigt den Aufbau der Sonde. Ein 
Drahtstift taucht etwa 1mm tief in das Wasser ein, so daB der Wider- 
stand zwischen Draht und Gefa8 von der Wellenamplitude abhangt, als 
Betriebsspannung fiir die Sonde wird eine Wechselspannung von 100kHz 
iiber einen Vorwiderstand zugefiihrt. Nach Gleichrichtung der ampli- 
tudenmodulierten Sondenspannung erhalt man ein der Wellenamplitude 
annahernd proportionales Signal. Es ist auch hier vorteilhaft, mit einem 
Zweistrahloszillographen gleichzeitig die doppelt so hohe Pumpfrequenz 
anzuzeigen. Letztere gewinnt man aus einem Beschleunigungsempfanger, 
der zusatzlich auf dem Tisch des Betonriittlers angebracht ist. So kann 
man leicht bei langsamer Steigerung der Pumpamplitude den scharfen 
Einsatz der Wellenamplitude und die Frequenzhalbierung zeigen. 

Zur Demonstration der parametrischen Verstarkung werden zunachst 
fortschreitende Wellen mit einem vibrierenden Stift (dynamisches 
System etwa 50 Hz) auf der Oberflache angeregt. Bei abgeschalteter 
Pumpfrequenz zeigt die Widerstandssonde einen kleinen Amplituden- 
wert an. Regelt man die Pumpamplitude auf einen Wert, bei dem noch 
keine Selbsterregung eintritt, so zeigt die Sonde eine verstarkte Wel- 
lenamplitude. (Kontrollversuch: Bei gleicher Pumpamplitude und 
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abgeschaltetem dynamischem System diirfen keine Wellen entstehen.) 
AuBerdem beobachtet man stehende Wellen, die sich je nach der Héhe 
der zu verstarkenden Frequenz (gr6Ber oder kleiner als die halbe Pump- 
frequenz) von dem Anregungspunkt fort- oder auf ihn zu bewegen. Sind 
Anregungsfrequenz und Pumpfrequenz synchron, so verschieben sich 
die stehenden Wellen nicht mehr und es ergibt sich ein Maximum an 
Verstarkung. Die Synchronisierung erreicht man am bequemsten, indem 
man das dynamische Anregungssystem auch aus dem Netz speist. Diese 
Anordnung hat den Vorteil, daB die Sondenspannung ohne Amplituden- 
modulation auftritt, wie es bei den sich langsam verschiebenden stehen- 
den Wellen der Fall ist, wenn die Anregungsfrequenz nicht mit der 
halben Pumpfrequenz itibereinstimmt. 

Die beschriebenen Versuche eignen sich wegen ihres relativ einfachen 
Aufbaus gut fiir Vorlesungszwecke. 

Die Verfasser sind Herrn H. Henze fiir den Aufbau der Versuche sehr zu Dank 
verpflichtet. 
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Rotational analysis of the B—X band system 
of the SbO molecule 


By 
S.V. J. LAKSHMAN 
With 2 Figures in the Text 
(Received October 27, 1959) 


Rotational analyses of the two 0—O bands of the B?2’'— X*ITreg system of SbO 
were carried out for the first time from spectrograms taken in the second order of 
a 21 ft. concave grating spectrograph having a dispersion of 1:25 A/mm. 

The rotational constants of the v = 0 vibrational levels of the upper and lower states, 
and of the coupling constant 4, of the lower */Ipeg state were deduced. These 
values are summarised below. 


Vogl = 251934793) clin Bo = 0:3190 cm Bo = 03490 cm 


Ai, = 227,6.cm ¥o = 1°933 A ro’ = 1°848 A. 


1. Introduction 

In a previous paper, the author! reported four systems of SbO 
(designated as A —X, B— X, C— X and D— X) in emission in a heavy 
current discharge, in the spectral region 4 6800 to A 2800 A. Of these, 
the A —X system occurs in the visible region 1 6800 to 24500 A con- 
sisting of single headed bands degraded to red, and was ascribed pre- 
viously by SEN Gurra* to a "//,,,—*I/,, transition, The “2-7 
system, occurring in the region A 4500 to 4 3400 A was observed to be 
double headed and attributed by SEN Gupta to a ?2’— 2//,,,. transition. 
Vibrational analyses of these two systems proposed by him, showed 
that they have a common lower state *//,,, with a doublet interval of 
nearly 2272 cm}. In the method of excitation employed by the author, 
it was observed that the bands of the *2’—?//7; component of the 
B—X system were double headed, while those of 2 —2/7 , appear to 
be single headed. If the lower ?//,., state with a doublet interval of 
2272 cm is assumed to belong to HuND’s case (a) the head forming 
branches in a ?2'’— *//7,,, transition are expected to be R, and Q, in the 
2d’ — 2/7, sub-system and *R,, and R, in the other sub-system. Accord- 
ing to the author’s analysis of the B—X system, the single heads be- 
longing to ?2’'—*/7, should be interpreted as R, heads which were 
previously assigned as “‘Q”’ heads by SEN Gupta. The °R,, heads are 
presumably too weak to be observed in the source of excitation employed 
by the author. 


1 LaKsHMAN, S.V.J.: Z. Physik (in press). 
2 SEN Gupta, A.K.: Indian J. Phys. 13, 145 (1939). 
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The vibrational assignments of the bands of the 4 —X and B—X 
systems proposed by SEN Gupta were confirmed by the author. In 
addition to these two systems, a new doublet system of bands in the 
region A 3600 to A 2800, was also observed and analysed by the author 
and attributed to a C74,.,—XJ//,., transition. The lower "11-22 state 
was found to be common to the lower state of the Ad —X and B—NX 
systems. The occurrence of a brief system D— X2/7 was also reported. 

The lower #/7 state of the d—X, B—X and C—X systems, by 
analogy with the related molecules NO and PO is almost certainly the 
ground state of the SbO molecule. However, the assignments of transi- 
tions to the d—X, B—X and C—X systems, on the basis of the 
vibrational analysis, are yet to be confirmed from rotational analysis. 
This paper is concerned with a detailed rotational analysis of the 0 —0 
sub-bands of the B — X system. 


2. Experimental 

The bands of the b — X system were conveniently excited in heavy 
current discharges from either a 7-5 K.V. transformer or 2000 Volt. D.C. 
generator. Exposures of one hour duration on Ilford Special Radpid 
plates were sufficient to photograph the bands in the second order 
of a 21 ft. concave grating spectrograph with a dispersion of 1-25 A/mm. 
The overlapping of the third order spectrum, when quartz windows 
and lenses were used, was prevented by using a Corning 0140 filter, 
which absorbs all spectral radiation below 13200 A. Measurements of 
the rotational lines were made against iron are standard lines taken 
from M. I. T. Tables (HARRISON). The relative accuracy of the measure- 
ments of the individual rotational lines is estimated to be 0-08 cm. 


3. Rotational analysis 


Examination of the plates revealed that the rotational lines of the 
two strongest 0 —0O bands of the B—X system were quite sharp and 
suitable for measurement. The 0—1 and 1—0O bands in the two sub- 
systems were relatively weaker and partly overlaid by the line struc- 
ture of the neighbouring bands and were found unsuitable for measure- 
ment. Hence the rotational analysis was confined to the strong 0 —0 
bands of the two sub-systems. A reproduction of the two bands is 
shown in Figs. 1 and 2. 

The observed features of the B—X system indicate a transition of 
the type 22’'—2/7,.,... As the spin doubling in the lower state is large 
(~2272 cm) we may assume that it belongs to HuNn’s case (4). As 
this state is regular, the long wavelength sub-band with its R, head 


3 Harrison, G.R.: M. I. T. Wavelength tables. 1939. 
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at »y = 24209-98 cm should be associated with 2p) — "IT, while the short J 
wavelength sub-band with its Ry head at »y =26474-07 cm! with 22’ — gO 
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According to the scheme of transitions in 72’—2/T,.,, (JEVONS*) the 
number of expected branches is twelve, six of them being the main 


2 Jevons; W.: Report on Band Spectra of Diatomic Molecules 1932. 


Rotational analysis of the B—X band system 389 


Table 1. Wave numbers in cm of the Table 2. Wave numbers in cm of the 
lines of the long wavelength 0-0 band of _ lines of the short wavelength 0-0 band of 


SbO (B22 — X? IT reg) SbO (B?X’— X*TTreg) 
J | +R | P+ PQu | Pr J | R+?Ou | 04°, P, 
—_. 
1325") | 24 187-47 | 22:5 | 26451-59 
14-5 | 86°36 23°5 49:87 
15-5 85-07 24°5 48-33 
16°5 83°59 | 25°5 46:63 | 
A725 | 82:26 26°5 44-74 | 
ise S| | 80-75 | 27°5 43:07 
19:5 79:27 | 28°5 41-06 | 
20°5 | 77°78 29°5 39:34 
24°5 76:06 | 30°5 3738 
22-5 | 74-40 | 31°5 35°44 | 
23°5 | 244187-91 72:74 32°5 33-29 | 
24-5. | 86°75 | 70:94 8655 31-17 
25°5 | 85°51 | 69:01 | 34:5 | 26450-96 28:94 | 26406-68 
26:5 | 84-24 | 67:16 35°5 49:37 26:68 04-28 
27°5 | 82:89 65:24 36°5 47-63 24-45 | 01°54 
28-5 | 81:49 | 63°13 | 37°5 45-99 22:10 398-63 
29°5 79:97 61:06 | 38-5 44:16 19°72 | 95°69 
30°5 78°54 58-99 39°5 42-314 | 17°28 | 02-61 
Biles 76-94 56:79 40°5 40°33 14°73 89-75 
32:5 75-26| 54°53 | 41:5 38-48 12:33 86-66 
335 TBOS, | 52°25 42°5. | 36°46 09:47 83°47 
34:5 71-81 | 49-87 43-5 | 34-38 79-64 
355 70:04 | 47:38 | 24124-74 44-5 | 32:37 | 
36°5 68:25 45-07 21-92 45-5 | 30-28 | 
37:5 | 2416635 | 2414236 | 24118-69 46:5 | 26427-87 
38°5 64°44 | 39-90 | 15-70 47°5 | 25:88 
39:5 62:43 | 12°51 48-5 | 23°12 
40°5 60:28 | 09°37 49°5 PNA) | 
41°5 Sesveils} || 06:15 50°5 18°27 | 
42:5 56:01 | 02:77 es 16°40 | 
43°5 | 53-76 | / 099-51 52°5 13°44 
44-5 51-50 | 95°96 53°5 11-04 
45:5 49:04 | | 92°57 54°5 08-08 | 
46°5 46-78 | 88-73 
47°5 44:16 85-03 
48°5 41°81 
49-5 39-30 
50°5 37°00 
Syl) 34-28 
52°5 31°45 
os) || 28°50 
54°5 25-62 
55°5) 22°74 
56:5 19°71 
57°5 16°75 
58:5 13-74 | | 
59°5 10°58 | 
60°5 07:20 | | 
on5' | 03°94 
62°5 100-58 | 
63°5 | 097:32 | | | 


64°5 | 93°70 | 
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branches R,, R,, Oz, Q,, Pz and P,, and the other six satellite branches 
being °Rz,, ®Qs1, °Rye, °Pey, ~Qie and ©Pyg. The analysis achows 
that the spin doubling in the upper 22’ state is extremely small so that 


we may expect the four branches R,, Q2+°R,., P2+7Q,2 and °Py» | 


in the long wavelength sub-band and °R,,, R,+"Q.,, Q,+ °P., and 
P, branches in the short wavelength sub-band. Of the four branches 
expected in the long wavelength sub-band, the FR, head is not well re- 
solved as the resolution in the region between R, and Q, heads is not 
adequate for the measurement of the R, lines. Away from the Q, head 
on the long wavelength side the three branches Q, + °R,2, P2+ 7Qy. 
and °P,, are easily identified. In the short wavelength sub-band the 
three branches R, + *Q,,, 0, + ° Ps, and P, are easily identified. 

A starting point for the rotational analysis was made using the 
three main branches R,, Q,, P, of the short wavelength sub-band. The 
J numbering is fixed in the usual way by using the combination rela- 
tion R,(J)—O,(J) =O, +1) -—B J +1) +€7 AF (4). The value of 
the combination defect € is found to be smaller than the random error in 
the A,F’(&) values. This fact shows that the A-type doubling in the 
22d'— ?/7, component is extremely small and in the ?2’— 2/7; component 
it is theoretically expected to be much smaller still. : 


As the spin doubling and A-type doubling effects are small, the / 
numbering is fixed in different branches of the whole 0 —O band by 
using the combination relations such as 


Ri(J)—- a) =A704 1) AGE 1) = Q2(J) — P2(J) = 4,F'(K) 
and 
RJ) = Py) =") = Pil) = 020) — "Pa =e ae 
[since Q.(J) coincides with °R,,(/J)]}. 


The J numbering in Q,, P, and °P,, branches and R,, Q, and P, 
is shown in Figs. 1 and 2 respectively. Tables 1 and 2 give the identified 
lines of the branches in the long wavelength and short wavelength sub- 
bands respectively. 


4. Evaluation of rotational constants 

In general, the evaluation of rotational constants from A,F values 

rather than 4,F values is to be preferred. But since a large number of 

A, F'() values are available and the spin doubling, and A-type doubling 

effects are small, these are used for the determination of the rotational 
constant By from the equation 

A,F'(K) =2B,(K +1) —4D)(K +1)® where K=J—41 


2 


by following the usual graphical procedure. 
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The origin of the whole band v9, and the value By’ — By were deter- 
mined from the relation 


QiJ) + Qa(J) = 2% + 2B, + 2(B, — By’) (J+ 3)? 
by adopting a graphical procedure. This relation follows from the Hill 
and Van Vleck expressions (HERZBERG®) for the levels of a 2// state 
omitting the negligibly small terms in D. Bj’ was then determined from 
the values of By and By’ — Bo. 
The coupling constant A, was determined from the Q, and Q, lines 
from the relation (BARROW '®) 


BCH) Os) ne a eB, a, a 


which follows from the same Hill and Van Vleck expressions for the 
levels of a 2// state. It was also determined from the relation 


[eo (= Bt = A? 44 BY 4B 27a 


by using the experimental values of P, (J) — °P,.(J) for Fy’ (J) —F' (J). 
The two values of A, agree closely within 0-5 cm™ and the average is 
finally adopted. 

The head—head interval between the inner heads yR, and vQ, is 
experimentally obtained as 2273cm7 from grating measurements. 
The small difference of 3 cm™? between this and A, is due to the fact 
that the Rk, and Q, heads are formed at relatively low values of J. A 
similar situation is also observed in the y system of PO recently analysed 
by K. SuRYANARAYANA Rao’. Here the interval between the inner 
heads »Q, and » P, is experimentally observed as 222-9 cm™ while the 
value of the coupling constant A, is 224cm™. Here also the two heads 
Q, and P, are formed at low values of /. 

The values of 7) and 7’ are determined from By and B,’ respectively 
by using the well known relation between 5, and 7) (HERZBERG). 


The rotational constants are summarised in Table 3. 


Table 3 


' Bo = 0:3190 cm Vo = 1:933 A 
Yo9 = 25334°93 cm ; , 
oe Bia a0) :6 A OOlC iin ya OnS A 


Al = DVO Cua 


The author takes this opportunity to express his deep indebtedness to Dr. 
P. TrRUVENGANNA Rao for his remarkable suggestions, stimulating advice and 
guidance throughout the progress of this work. The author is also thankful to 
Prof. K.R. Rao for his interest in this work. 


5 HERZBERG, G.: Molecular Spectra and Molecular Structure, Vol. I. 1950. 
6 Barrow, R.F.P.P.S.: 64, 481 (1951). 
? SURYANARAYANA Rao, K.: Ganad. J. Phys. 36, 1526 (1958). 
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Aus dem Forschungslaboratorium der Siemens-Schuckertwerke Erlangen 


Messung und Auswertung 
von Bogencharakteristiken (Ar, N,) 
Von 
H. MAECKER 
Mit 8 Figuren im Text 
(Eingegangen am 24. Dezember 1959) 


Die Feldstarke-Stromstarke-Charakteristiken zylindrischer Bogen hangen, wie in 


einer friiheren Abhandlung gezeigt wurde, in eindeutiger Weise von der elektrischen 
i 


Leitfahigkeit o als Funktion des Warmestrompotentials S = fx dT (% = Warme- 
0 
leitkoeffizient) des Bogengases ab. Daher kann man diese wichtigen Gaseigen- 


schaften aus den Bogencharakteristiken ermitteln. Das dazu erforderliche Aus- 
werteverfahren wird auf Grund des obigen Zusammenhanges abgeleitet und auf 
Messungen am Stickstoffbogen angewendet. — Fiir genaue Messungen der Bogen- 
charakteristik wurde der ,, Kaskadenbogen‘‘, bei dem das Rohr fiir den Bogen von 
wassergektihlten und zentral durchbohrten Cu-Platten gebildet wird, weiterent- 
wickelt, so daB 10 kW/cm Bogensaule umgesetzt werden kénnen und so ein hoher 
Ionisationsgrad gewahrleistet wird. — Das Ergebnis dieser Untersuchungen sind 
die Charakteristiken von Ar und N,, die o(S)-Kurve von N, und schlieBlich die 
Strahlungsdichte u(o) fiir N,. 


I. Problemstellung 


In einer vorangegangenen Arbeit! war aus der elektrischen und ther- 
mischen Leitfahigkeit eines Gases in Abhangigkeit von der Temperatur 
die Feldstarke-Stromstarke-Charakteristik eines zylindrischen Bogens in 
diesem Gase bei vernachlassigbarer Strahlung abgeleitet worden. Es 
ergab sich, daB, ganz stark vereinfacht, die E-J-Charakteristik eine 
ahnliche Form hat wie die Materialfunktion des Bogengases o(S), wenn 
o die von der Temperatur abhangige elektrische Leitfahigkeit und S$ 
das Warmestrompotential, gebildet aus der totalen Warmeleitfahigkeit x 


ae 
durch Integration tiber die Temperatur T, also S = [x dT bedeutet. 
0 


Nachdem so der Zusammenhang zwischen der Bogencharakteristik und 
den Materialeigenschaften des Gases geklart ist, kann nun auch umge- 
kehrt von einer gemessenen Bogencharakteristik auf die Material- 
funktion o (S) des Bogengases geschlossen werden. Das dazu notwendige 
Verfahren wird im ersten Teil dieser Abhandlung hergeleitet und durch 
eine Korrektur fiir geringe Strahlungsverluste erganzt. — Voraussetzung 


1 MaEckKER, H.: Z. Physik 157, 1 (1959). 
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zur Anwendung dieses Auswerteverfahrens ist jedoch eine genau ge- 
messene Charakteristik eines zylindrischen Bogens, damit trotz der er- 
forderlichen Differentiation eine ausreichende Genauigkeit der Ergebnis- 
kurve erzielt wird. AuBerdem ist eine hohe Leistungsaufnahme pro 
Einheit der Bogenlange erwiinscht, um auch die Eigenschaften eines 
weitgehend ionisierten Plasmas kennenzulernen. Zu diesem Zweck wurde 
der ,,Kaskadenbogen“ entwickelt, der im weiteren Verlauf dieser Arbeit 
beschrieben wird. SchlieBlich werden Messungen am Argon- und Stick- 
stoffbogen mitgeteilt und das Auswerteverfahren auf den letzteren an- 
gewendet. Das Endergebnis sind die o(S)-Kurve, die o,(/)-Kurve 
(0, = relativer, effektiver Radius des Bogens) und — auf Grund von 
Strahlungsmessungen — die w(o)-Kurve fiir N, (w = ausgestrahlte 
Leistung pro Volumeneinheit). 


II. Einfiihrung 

Zur Einfithrung sei das Verfahren zur Herleitung der Charakteristik 
aus den Eigenschaften des Bogengases noch einmal kurz skizziert, da 
es fiir das Verstandnis des folgenden notwendig ist. 

Die Energiebilanz fordert, daB die einem Volumenelement des Bogens 
zugefiihrte elektrische Leistung7-£ =o - E? (j = Stromdichte) von der 
Divergenz des Warmestroms — x grad T nach auBen zur Rohrwand ab- 
geleitet werden muB, d.h. in Zylinderkoordinaten 


Pr ie as (v2 7, ) =o: (1) 


Da der Druck im Bogen konstant ist (von magnetischer Kompression 
kann im allgemeinen abgesehen werden), hangt x nur von T ab, so da 
es moglich ist, ein Warmestrompotential S (frither als Warmeleitfunktion 
bezeichnet) durch die Definition 


z 
Ssiece ie aS ==2aT (2) 
0 
einzufiihren, wodurch sich Gl. (1) reduziert auf 
seed ieee aS Ne = 
a y ay (" aA of B) 


Hierin kommt nur noch der Zusammenhang zwischen o und S als Mate- 
rialfunktion vor. Man kann demnach aus einer Charakteristik, die ein- 
deutig aus der Energiebilanz hervorgeht, prinzipiell nur diese Material- 
funktion o(S) ermitteln. 

Zur theoretischen Bestimmung der Charakteristik wurde o(S) nach 
einem Vorschlag von G. Scumitz? durch einen zweiteiligen Streckenzug 


2 Scumitz, G.: Z. Naturforsch. 10a, 495 (1955). 
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approximiert, der zunachst vom Ursprung an der Abszisse entlang lauft 
und von einem geeigneten Anfangspunkt einer geneigten Geraden folgt. 
Mit dieser als sehr gut erwiesenen Naherung 1aBt sich die Energiebilanz 
analytisch lésen und fiihrt zu folgender Parameterdarstellung der Cha- 
rakteristik im Leistungs-Leitwert-System: 


a) einfache Naherung b) Minimummethode 
EL SAaep os L092 7789 
yen aie ) 
G=6,73 Keone) 2! G =6,73 RF oy ¢ 32h, (4) 
1. 

s Suis Sy 
2,=1,2A84 ={odSiesSon te =i heads as saiodog 

0 00 0 


wobei sich die linke Seite auf eine einfache Naherung, die rechte auf die 
bessere Minimummethode bezieht. Von diesen L-G-Charakteristiken 
kommt man in logarithmischer Darstellung leicht durch Drehung des 
Koordinatensystems um 45° nach links auf die entscheidenden E-J- 
Charakteristiken mittels der Beziehungen 


ee I 
ee (5) 


Die Charakteristikengleichung (4) kann man formal durch ein Kanal- 
modell mit variablem Kanal beschreiben, in dem die Temperatur innen 
konstant ist und vom relativen Kanalradius 0,, =7;,/R an logarithmisch 
auf Null beim Rohrradius RF abfallt. Die elektrische Leitfahigkeit wird 
ebenfalls als konstant innerhalb des etwas gréBeren elektrischen Radius 
0, =r7,/R angesehen, fallt dann aber unmittelbar auf Null ab. Mit dieser 
Beschreibungsweise geht das Gleichungssystem (4) iiber in die gleich- 
wertige Form: 


a) einfache Naherung b) Minimummethode 
In Om Cth Cth (6) 
pete otepes ak 
G=2R’ 0,09 0,41 40e 22f 0. = 1,46 Vie eee 
IL 


Setzt man fiir eine erste grobe Naherung die langsam veranderlichen 
/-Werte und damit die Kanalradien konstant, dann zeigt sich, daB im 
logarithmischen System die L-G-Charakteristik lediglich eine verschobene 
o(S)-Kurve ist, wobei die Z- und S-Achsen bzw. die G- und o-Achsen 
einander zuzuordnen sind. — Die /-Faktoren, die mit Hilfe der in Gl. (4) 
angegebenen Integrationen aus der o(S)-Kurve zu bestimmen sind, 
bewirken noch eine gewisse Verzerrung. Dem Minimum in der E-J- 
Charakteristik entspricht ungefahr die Stelle mit dem Anstieg Eins in 
der logarithmischen o(S)-Funktion. 
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III. Auswertung von Charakteristiken 
So, wie dieses Gleichungssystem die Méglichkeit bietet, aus der ge- 
gebenen Materialfunktion o(S) fiir das Bogengas die Charakteristik vor- 
auszuberechnen, kann man umgekehrt aus einer gemessenen Charak- 
teristik die Materialfunktion o(S) und nur diese bestimmen. 


a) Einfache Naherung. Als Grundlage fiir die Auswertung einer 
gemessenen Charakteristik mit dem Ziel, die Materialfunktion o(S) fiir 
das betreffende Bogengas zu erhalten, wahlen wir zunachst die beiden 
linken Gleichungen von (4). Gema8 der Definitionsgleichung fiir f gilt 


Ss) 


(Soo) =f ods (7) 
0 
und nach Differenzieren 
din— +(— —1)din S,—dino,=0. (8) 


Durch Differentiation der logarithmierten Charakteristikengleichungen 
findet man 

din Sy =dinL + din — | 

(9) 


dlneo, =dlnG +—dln 2 


womit Gl. (8) transformiert werden kann in 


pg 1s 
OG a) + a(— 1) ai®2 0 mit 4=—2-=5,026. (10) 


din L F dinL pn 
Nese : 1 In G ¢ 
Bezeichnet man G = 1) mit y und InJZ mit x, ferner : = mit /(x), 
dann lautet diese Gleichung 
Yay af (eo) =0 (11) 
dx 
mit der Lésung 
y = ae % (€ aie J f(x) eve d x) (12) 
oder nach Einsetzen der verwendeten Substitutionen 
G 
1 a Le ’ 
_= — =——dG|. a‘ 
; 1+2,(€+ [3 (13) 


0 
Die erscheinende Integrationskonstante muB Null sein, da mit An- 
naherung von G->0 das Integral immer kleiner wird und fiir C mit 
L=422}S, die Gleichung C =const So L*~1 (4 —f) resultiert, in der 
beim Grenziibergang S, und L*~* verschwinden. Mit Hilfe der Lésungs- 
gleichung (13) kann nun aus der gemessenen L-G-Charakteristik zunachst 
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der Fiillfaktor / und damit aus den Charakteristikengleichungen (4 links) 
die gesuchte Materialfunktion o9(S9) =o(S) in einfacher Naherung be- 
rechnet werden. 

b) Minimummethode. Besser ist es, die genauere Minimummethode 
zu wahlen, deren Lésung auf die gleiche Differentialgleichung zurtick- 


So 
gefithrt werden kann, wenn man nur an Stelle von bisher oy jetzt fods 
0 


als Variable einfiithrt und die zustandigen Charakteristikengleichungen 
(4 rechts) verwendet. Dann resultiert fiir /,: 


"| A LA : CE An hes 
+=24+5/F4G mit A=zAi5=2146, (14) 


woraus mit den etwas umgeformten Charakteristikengleichungen (4 rechts) 


So 


2 
oe foas the (15) 
0 


So 
zunachst fodS als Funktion von S, und schlieBlich durch Differen- 
0 


tiation a(S) selbst herauskommt. 


c) Schwache Strahlung. Wenn die Strahlungsverluste zwar nicht mehr 
vernachlassigbar sind, aber doch nur eine kleine Stérung darstellen, 
dann k6énnen sie in erster Naherung dadurch erfaBt werden, daB die 
spezifische Strahlung # in ihrer radialen Abhangigkeit der Leitfahig- 
keit o proportional gesetzt wird, wobei der Proportionalitatsfaktor eine 
Funktion der Achsenwerte bleibt. Auf Grund der Definition des Leit- 
wertes und der Strahlungsverluste pro cm Saulenlainge 


R R 
G=2nfordr~ Lp= Inf urdr (16) 
0 0 


mit der genannten Annahme 


U (oy 
cas ue 
findet man fiir den radialen Abfall 
lm) Lu 
uno. (18) 


Aus der Elenbaas-Hellerschen Gleichung unter Beriicksichtigung der 
Strahlung 


ce I a 
ob*—u+ uae (7 7) 0 (19) 
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wird mit der Annahme Gl. (18) 


o(B— 4) +2 (nS) =0. (20) 


in der die Klammer (E?—L,/G) in E?(1—L,/L) umgeformt werden 
kann. Dementsprechend tritt an Stelle der vom Warmestrom zur Rohr- 
wand abgeleiteten Leistung L jetzt die um die Abstrahlung verminderte 
Leistung L(1—L,/L). Dagegen bleiben der Leitwert G und die Strom- 
starke J unverandert. Fiihrt man diese Umbenennungen in die friiheren 
Lésungen ein, dann liefert die korrigierte Gl. (14) 


G 
{emails A "L4(— LDA 
0 


zusammen mit den modifizierten Charakteristikengleichungen 


&: 


2 
we eae 2) : SoG elt se. Sh 
Sh aaa und | odS = 37g (22) 


0 


wiederum die elektrische Leitfahigkeit o als Funktion des Warmestrom- 
potentials S. 

Will man auch noch die spezifische Strahlung u etwa als Funktion 
von S oder o bestimmen, dann muB in hodherer Naherung gerechnet 
werden; ebenso dann, wenn die Strahlungsverluste L, einen wesentlichen 
Anteil an der Gesamtleistung L haben. 


IV. Bogenanordnung 


Um die beschriebene Auswertemethode auf gemessene Charakteristiken 
anwenden zu kénnen, mu8 der Bogen dieselben Voraussetzungen er- 
fiillen, wie sie in der theoretischen Ableitung gemacht worden sind, d.h. 
vor allem, daB8 Zylindersymmetrie herrscht und keine Energie durch 
Konvektionsstréme irgendwelcher Art abgefiihrt wird. Diese Forderun- 
gen wiirde ein in einem isolierenden, geschlossenen Rohr brennender 
Bogen erfiillen, wobei man etwa an ein wassergekiihltes Quarzrohr 
denken kénnte. Eine solche Anordnung gestattet aber nur einen be- 
grenzten Leistungsumsatz, maximal etwa 1 kW/cm Sdulenlange. Bei 
einer derartigen Leistungsaufnahme ist jedoch der Ionisationsgrad des 
Bogengases im allgemeinen noch verhaltnismaBig gering, wahrend durch 
diese Untersuchungen auch die Verhaltnisse bei nahezu_ vollstandiger 
Ionisation erfaBt werden sollen. Auf Grund unserer Erfahrungen mit 
wassergekiihlten und zentral durchbohrten Kupferplatten®, durch die 
ein Bogen eingeschniirt werden kann, wurde der sog. ,, Kaskadenbogen”™ 


3 Marcxker, H.: Z. Physik 141, 198 (1955). 
26* 
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entwickelt, in dem das Rohr aus einer Reihe isoliert zusammengesetzter ff} 
Kupferplatten dieser Art gebildet wird*. Durch diese Anordnung ver- } 
einigt man die gute Warmeleitfahigkeit des Kupfers mit der Forderung | | 


nach Isolation des den Bogen umgebenden Rohrs. Die Dicke der Platten, 
muB so klein sein, daB der Spannungsabfall an der Bogenstrecke inner- 


halb einer Platte kleiner ist als die Summe von Anoden- und Kathoden- J 
fall, die beim Ansetzen des Bogens gebildet werden miiBten. Eine) 
schematische Darstellung 


eines derartigen Kaskaden- 


F. BuURHORN® gegeben. Die 
Konstruktion der Platten 
geht im einzelnen aus Fig. 4 


den 10 mm starken Platten 
brennt der Bogen. Der was- 
serdurchstr6mte Hohlraum 
in jeder Platte ist durch eine 
Mittelscheibe in zwei Teile 
geteilt, damit das durch die 
beiden Locher an der Ober- 
seite zugefiihrte Wasser 
radial zur Mitte getrieben 
wird, dort an dem auBeren 
Mantel des zentralen Zylin- 
ders umgelenkt wird undaus 
' ' den beiden Léchern an der 

Fig. 1. Konstruktion der Einzelplatten des Kaskadenbogens Unterseite austreten und 
zur anschlieBenden Platte 

gelangen kann. Diese Wasserfiihrung gewahrleistet im Gegensatz zu allen 


Schnitt A-B rm 


Solan ED 


anderen, da das Wasser auch bei starker Str6mung durch die Zentrifugal- |ff 


krafte an den inneren Zylinder angedriickt wird. Die Platten werden mit 
vier isolierten Bolzen am Rande zusammengepreBt, jedoch durch isolie- 
rende Abstandsringe auf 1mm Abstand gehalten. Gummiringe um die 
Wasserlécher sorgen fiir einen dichten Abschlu8. AuBerdem liegt ein Alu- 
miniumoxydring zentrisch zwischen den Platten, um Gasstrémungen zwi- 


schen den Platten zu vermeiden. Eine ganze Reihe solcher Platten bilden die | 
eigentliche Kaskade (s. Fig. 2), die jedoch zur Erzielung des symmetri- | 
schen Abschlusses durch je zwei Abstandsstiicke und zwei geeignete | 
Endplatten, deren Bohrung etwas gréBer sein darf, abgeschlossen wird. 


4 MaEckER, H.: Z. Naturforsch. 11a, 457 (1956). 
> Buruorn, F.: Z. Physik 155, 42 (1959). 


bogens wurde bereits von. 


Bohrungen von 5mm @ in| 


hervor: durch die zentralen 9) 
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Der SymmetrieabschluB der Kaskade ist notwendig, weil sonst die eigen- 
magnetischen Krafte eine Strémung® durch das Rohr hindurch ver- 
ursachen kénnten. Denn wegen der hoéheren Stromdichte in der Kaskade 
ist der Druck hier etwas gréBer als in den Bereichen auBerhalb der Kas- 
kade. Bei Symmetrieanordnung wirken die elgenmagnetischen Krafte 
unmittelbar am Ende der Kaskade als radial nach innen wirkende 
Pumpe, die kaltes Gas von auBen ansaugt, im Bogen aufheizt und in 


+ + 
Ar 

Ar + Gas 

a me eb 

| 

bor | 

gu | 

f | 
@ I 1 Strahlungs - 

yf big TT messung 
| 


== 
= Ges 


; ©) 
Fig. 2. Gesamtanordnung des Kaskadenbogens 
Achsenrichtung nach auBen hin beschleunigt. Da sich der gleiche Vor- 
gang auch an den beiden auBeren Platten abspielt, treffen in den beiden 
AuBenraéumen zwischen den Abstandsstiicken zwei Plasmastré6me auf- 
einander und bilden einen Plasmateller. Bei unsymmetrischer Anordnung 
wiirden dieselben Krafte eine Gesamtstro6mung durch das Rohr verur- 
sachen. Die Kaskade kann in einem Kessel, dem das zu untersuchende 
Gas zugefiihrt wird, untergebracht werden. 

ZweckmaBigerweise wird die Wolfram- oder bei aggressiven Gasen die 
Kohlekathode unten angeordnet. Als Anode hat sich fiir Edelgase eine von 
Busz und FINKELNBURG® beschriebene, wassergekiihlte Kupferkalotte 
bewahrt. Beianderen Gasen bildet sich an dieser Anode ein Brennfleck, aus 
dem ein Kupferdampfstrahl austritt und tiber kurz oder lang die Zerst6- 
rung der Kalotte herbeifiihrt. In diesem Fall konnte man eine dicke Kohle- 
anode verwenden, deren kondensierbare Fremdsubstanzen sich an den 


6 Busz, G., u. W. FINKELNBURG: Z. Physik 139, 212 (1954). 
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kalten Kaskadenendplatten niederschlagen. Man lauft jedoch Gefahr, daB | 
durch gasférmige Verbindungen des Kohlenstoffs mit dem Bogengas ] 
(CN, CH) Verunreinigungen in die Sdéule einwandern. Wir haben des- } 
wegen eine Gasanode entwickelt, bei der die wassergektihlte Cu-Anode ff 
von einem zusatzlichen Argonstrom umspiilt wird, so daB der elektrische } 
Strom vom Bogengas in das Argon vor der Anode tibertreten mu8. Im } 
einzelnen sieht man an der Fig. 2, daB sich oben an die Kaskade nochmals | | 
ein Klotzpaar anschlieBt, zwischen dem das dem Kessel zugefiihrte Gas | 
durch die anschlieBende Lochplatte nach oben entweichen kann. Hier 
trifft der Gasstrom auf den von der dariiberliegenden Platte in tangen- 
tialer Richtung zugefiihrten Argonstrom, so da beide Strémungen | 
zwischen den beiden oberen Platten nach auBen abstrémen. Der andere 
Teil des Argonstroms umgibt die Anode, so da eine Brennfleckbildung | 
unterbunden ist. 

Zwischen den beiden mittleren Platten ist der Aluminiumoxydring | 
weggelassen, und der AbschluB des Bogenvolumens wird von einem gas- 
dicht angebrachten Quarzfenster, durch das hindurch Strahlungs- 
messungen vorgenommen werden kénnen, bewerkstelligt. Um gerade 
an dieser Stelle die St6rung des Bogens méglichst gering zu halten, 
betragt der Abstand dieser beiden Platten nur 0,5 mm. 


V. Messung der Charakteristik und der Strahlung 


Die Stromstarke kann in tiblicher Weise mit Hilfe eines geshunteten 
Amperemeters im Hauptstromkreis gemessen werden. 

Die Feldstarke des in der eigentlichen Kaskade brennenden Bogen- 
teils wird zweckmaBig aus der Spannungsdifferenz an den beiden vor- 
letzten Platten bestimmt, weil so der Einflu8 der inhomogenen Elek- 
trodengebiete ausgeschaltet wird. Zur Vermeidung von Fehlern durch 
Kontaktpotentiale zwischen diesen Sondenplatten und dem Bogen 
flieBt ein Strom von 0,25 Amp von jeder der beiden Platten iiber ge- 
eignete Widerstande zur positiven Klemme der Spannungsquelle. So 
sind die elektrischen Verhaltnisse an beiden Sondenplatten gleich und | 
die gemessene Spannungsdifferenz gleicht genau der an der Bogensdule 
befindlichen. Diese durch den Abstand der Sondenplatten dividiert, 
liefert unmittelbar die Feldstarke innerhalb der Kaskade. 

Zur Messung der Gesamtstrahlung wird das aus dem mittleren 
Zwischenraum austretende Bogenlicht mit Hilfe eines QuarzfluBspat- | 
achromats auf einen Prazisionsspalt fokussiert und dann auf eine geeichte 
Thermosaule geworfen. Unter Beriicksichtigung der Raumwinkel- | 
verhaltnisse laBt sich der MeBwert auf die Strahlungsleistung/cm Saulen- | 
lange umrechnen. 

Diese Bogenanordnung gewahrleistet wohl definierte Verhaltnisse und 
ermoglicht eine sehr hohe Leistungszufuhr von ~10 kW/cm Bogensaule } 
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bzw. 6 kW/cm? Oberflache. Daher kann der Ionisationsgrad bei Argon 
bis weit tiber Eins, d.h. also Mehrfachionisation, und bei Stickstoff 
bis dicht an die vollstandige Ionisation gebracht werden. 


30 
Vicm 


10 100 A 1000 
aan 


Fig. 3. £-I-Charakteristik und E£,-J-Strahlungscharakteristik des Argonbogens (2R=0,5cm; p=1 atm) 
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Fig. 4. E-I- und E,-I-Charakteristiken des Stickstoffbogens (2 R = 0,5cm; p= 1 atm) 


Fig. 3 zeigt in doppeltlogarithmischer Darstellung die fiir Argon 
gemessene E-J-Charakteristik, deren MeBpunkte eine gute Reproduzier- 
barkeit aufweisen. In das Diagramm ist auBerdem noch das um 45° 
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nach rechts gedrehte L-G-Achsenkreuz eingetragen, so daB auch die 
gemessene Strahlungsleistung L, als Funktion der Stromstarke aufge- 
nommen werden kann. Auch ohne dies laBt sich eine fiktive Feldstarke EF, 
gemaB der Gleichung £,, = L,,/I definieren, die man itiber J als Strahlungs- 
charakteristik auftragt. Fiir eine gegebene Stromstarke liefert dann das 
Produkt J - E,, die betreffende Strahlungsleistung. Wie man sieht, er- 
reicht diese mehr als 20% der Gesamtleistung, bei groBen Stromstarken 
nimmt aber dieser Anteil wegen der durch thermische Expansion beding- 
ten Teilchenzahlverdiinnung wieder ab. In Fig. 4 ist die gemessene E-I[- 
Charakteristik fiir Stickstoff dargestellt, die im Vergleich zur Argon- 
Charakteristik nach oben rechts zu hoheren Leistungen verschoben ist, 
wahrend die ebenfalls eingetragenen Strahlungsverluste im Stickstoff- 
bogen deutlich kleiner als bei Argon sind. Die Erklarung hierfiir legt 
einfach in der Tatsache, daB die Warmeleitung und damit die Leistung 
bei Argon viel kleiner ist, und zwar nicht nur wegen des gr6Beren Atom- 
gewichts, sondern auch wegen des Fehlens der Beitrage von Dissoziations- 
prozessen zur Warmeleitung. 


VI. Auswertung der N,-Charakteristik 


Zur Auswertung der N,-Charakteristik wird zunachst die durch 
Gl. (21) vorgeschriebene Integration durchgefiihrt, die als Ergebnis die 
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108 
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O 
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| 
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So— S— 
Pig. 5. f,(So) flir N, als erstes Auswertungsergebnis Fig. 6. o(S) fiir N, als Endergebnis 


Funktion f,(L) und mit der Beziehung S, (L) in Gl. (22) die in Fig. 5 
dargestellte Kurve /,(S 9) liefert. Von hier fiihrt die Gl. (22 rechts) zu 
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Sp 
dem Integral f o dS als Funktion von S,, aus dem sich durch Differen- 
0 


tiation die gesuchte Materialfunktion o(S) fiir Stickstoff ergibt. Diese 
in Fig. 6 wiedergegebene Kurve zeigt erwartungsgema8, entsprechend 
den Gln. (4), in ihrer Charakteristik den gleichen relativen Verlauf wie 


1,00 
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Fig. 7. Effektiver Bogenradius e,=r7,/R ftir N, als Funktion von J 
die Ausgangscharakteristik, wenn man die S-Achse mit der L-Achse 
und die o-Achse mit der G-Achse identifiziert. Ein Vergleich dieser 
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Fig. 8. Strahlungsdichte «(c) fiir N, 


Kurve mit der theoretisch auf Grund der kinetischen Theorie berechneten 
und mit der aus spektroskopischen Messungen resultierenden soll spater 
durchgefiihrt werden. 

Einen interessanten Einblick in die Verhaltnisse des Stickstoffbogens 
vermittelt der nach Gl. (6b) zu berechnende, effektive Leitfahigkeits- 
radius 9, als Funktion der Stromstarke 7. Wie Fig. 7 zeigt, durchlauft 
der N,-Bogen als Niederstrombogen einen gréBten Durchmesser, der 
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auf einen groBen Warmeleitwert, bedingt durch Dissoziationsprozesse, 
und damit auf einen groBen Fiillfaktor f hinweist. Die sich mit zuneh- 
mender Stromstairke ausbildende Verengung des Bogens bis zu einem 
minimalen Durchmesser bringt die optisch markante Entstehung des | 
Bogenkerns und die damit verbundene Umwandlung zum Hochstrom- 
bogen zum Ausdruck. Dieser Kern wird dann bei hoheren Stromstarken 
naturgemaB dicker. 

Wahrend eine genauere Beriicksichtigung der Strahlung in den bis- 
herigen Ergebnissen wegen ihres geringen Einflusses kaum nachweisbare 
Verbesserungen bringt, wiirde die Berechnung der spezifischen Strah- 
lung “)(¢,) nach Gl. (18) doch recht fehlerhafte Resultate liefern. Eine 
durch Reihenentwicklung gesteigerte Genauigkeit fiihrt zu der in Fig.8 
dargestellten Kurve*. 

Die Auswertung der Argon-Charakteristik kann wegen des hohen 
Anteils der Strahlung nicht nach dem oben beschriebenen Formalismus 
vorgenommen werden, sondern bedarf einer eigenen Untersuchung. 

Bei den Versuchen und Messungen waren Fraulein H. BRANDLEIN und Herr 


A. CorDES behilflich; die numerischen Auswertungen hat Fraulein H. GerLacH 
durchgefitihrt. Hierfiir bin ich allen Beteiligten zu groBem Dank verpflichtet. 


* Diese Rechnungen hat Herr Dr. Frrz in dankenswerter Weise durchgefihrt. 
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Aus dem IT. Physikalischen Institut der Universitat Heidelberg 


Untersuchung des Zerfalls 
Bi’? (ThC) £. Po? (ThC’) ~ Pb** (ThD) 
durch (y, «)-Koinzidenzen* 
Von 
ULricH HAUSER** und WERNER KERLER 
Mit 6 Figuren im Text 


(Eingegangen am 18. January 1960) 


The y-spektrum of Po#!#(ThC’) has been measured by (y, «)-coincidences with a 
fast-slow coincidence apparatus. The results are in excellent agreement with the 
conversion lines found by the LatysHEv group. The absolute y-intensities have also 
been determined in order to get spins and parities of the levels by calculating the 
absolute conversion coefficients. The f-intensity leading to the exited states of 
Po?!?(ThC’) is estimated to be about one third of that measured by BurDE and 
ROZNER by (f, «)-coincidences. Three y-lines measured by CHINAGLIA and Demt- 
CHELIS by (y, «)-coincidences do not agree with our results. The 2+ assignment 
of the first exited state is now well established, but for the other levels in the 
decay scheme there is still some uncertainty concerning spin and level assignment. 


1. Einleitung 

Die angeregten Zustande der Nachbarkerne des doppelmagischen 
MePb2°8 sind im Hinblick auf das Schalenmodell von besonderem Inter- 
esse. Verschiedene theoretische Versuche wurden in letzter Zeit ge- 
macht, diese Zustande mit dem Schalenmodell zu berechnen}!:?; anderer- 
seits zeigen einige dieser Kerne auch schon Eigenschaften, die zum Teil 
als kollektive Phanomene interpretiert werden. 

128Po22(ThC’) gehért zu diesen Nachbarkernen, zerfallt durch «- 
Emission in Pb?(ThD) und ist ein Folgeprodukt der Thorium-Zerfalls- 
reihe. Fig. 1 zeigt die Zerfallsreihe ab Pb#!2(ThB)*-4. Uber die angereg- 
ten Zustande von Po*?(ThC’) ist itberraschend wenig bekannt, obwohl 
die experimentellen Untersuchungen iiber die Thorium-Zerfallsreihe 


* Vorgetragen auf der Physiker-Tagung, Berlin 2. Oktober 1959. — Hauser, U., 
u. W. KERLER: Phys. Verh. 10, 154 (1959). 

*x Gegenwartige Adresse: Norman Bridge Laboratory of Physics, California 
Institute of Technology, Pasadena, California, USA. 

1 Pryce, M.H.L.: Proc. Phys. Soc. A 65, 773 (1952). — Extiot, J.P., u. A.M. 
Lane: Handbuch der Physik, Bd. XX XIX. Berlin-Géttingen-Heidelberg: Springer 
1957. 

oo Bercstrom, I.: S. 215 ff. — WauLpory, S.: S. 246ff. In: Proc. of the Reho- 
voth Conference. Amsterdam: North-Holland Publ. Comp. 1958. 

3 STROMINGER, D., J.M. HoLLANDER u. G.T. SEABoRG: Rev. Mod. Phys. 30, 
585 (1958). ‘ 

4 DzELEpOwW, B.S., u. L.K. PEKER: Decay Schemes of Radioactive Nuclei. 
Moskau: Academy of Sciences of the USSR Press 1958. 
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schon vor 50 Jahren begonnen haben*. Selbst neuere Experimente 
stehen miteinander in Widerspruch. 

Verschiedene experimentelle Schwierigkeiten sind die Ursache datfiir, 
daB der Zerfallszweig Bi??? (ThC) 3 Po#!2(ThC’) noch nicht gut bekannt 
ist. Héchstens ein Drittel der B-Zerfalle von Bi?!?(ThC) gehen auf die 
angeregten Zustainde von Po#!2(ThC’) iiber und enden hauptsachlich auf 
dem ersten angeregten Zustand von 727 keV. Da sich bei der Unter- 
suchung der y-Zerfalle der angeregten Zustande von Po”?(ThC’) der 


Zerfallszweig Bi2!2 (ThC) —> T1285 (ThC”) *, pps (ThD) nicht abtrennen 
14Bt, muB manin Koinzidenz messen. Leider lassen sich durch (8, y)-Koinzi- 


rel 
denzen die Zerfalle Pb”? (ThB) as Bi#? (ThC), und, 71? (The) — > Pps 


(ThD) nicht ausschalten, so 
pt s2hbo(ThB) 706h 


=== 58e daB nur noch (f, «)- bzw. 
A yo mee (y, a) - Koinzidenzen blei- 
G2 ipa ben. Hierbei sind wegen 


6203 ~~ - (7) 0 ~~ ~2250 
a3Bi-” (ThC) 60m 
\ 


der groBen Intensitat der 
54% y-Linien der Nachbarkerne 
AN und des relativ schlechten 
zeitlichen Koinzidenzauf- 
ldsevermégens, das durch 
die Halbwertszeit des 
w-emittierenden Grundzu- 
standes des .Po4(The } 
von 0,3 usec bedingt ist, 
sehr sorgfaltig Zufallskoin- 
E 8950 (700%) 
Qa 


\ 


4/36 To 


492 9 
ae 472 10} 
|_| LH 2g 27%. a 
(47) 40 
(Go) 0 ——-4996 & 


9111778 (ThC") 370m 


A x a 3967 
5 
y 


727 


0 
a4 Po"?(ThC) 
304x105 


@, 9695 (2.0085%) zidenzen zu  vermeiden. 
0, 70622 (0,002% A 
a,207%6 (g07%) | AuBerdem sind echte («, y)- 


Koinzidenzen des  Zer- 


‘ oe a 
fallszweiges Bi??? (ThC’) — 
TH (ThG”);, und: die: Gin 
wPb™(ThO) Thorium-Praparaten oft 
Fig. 1. Bisher bekanntes Zerfallsschema von Pb?2(ThB) nach  auftretenden Radium-Ver- 
STROMINGER, HOLLANDER und SEABORG? und DzELEPow und Has80 hal 

PEKER*. Die Energien sind in keV angegeben unreinigungen auszuschal- 
ten; 
Das totale Konversionselektronen-Spektrum von Thorium wurde von 


LATYSHEV u. Mitarb.° mit groBer Prazision gemessen. Jedoch lassen 


* In der Dissertation von G.T. Emery, Harvard-Universitat 1959, werden tiber 
200 experimentelle und theoretische Arbeiten iiber das in Fig. 1 dargestellte Zer- 
fallsschema von den ersten Arbeiten von O. v. BaEYER, O. Haun und L. MEITNER 
1910 bis 1958 zitiert. 

® SERGEEV, A.G., E.M. Krisuix, G.D. LatysHEv, Iu.N. TroFimov u. A.S. RE- 
MENMI: J. Exp. Theoret. Phys., USSR, 33, 1140 (1957). — Sov. Lelonys, [MEINE (6, 
878 (1958). 
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sich die einzelnen Linien in das Zerfallsschema der Fig. 1 nur bei solchen 
angeregten Zustanden, die sowohl direkt zum Grundzustand als auch 
in Kaskade zerfallen, durch energetische Kombination einordnen. Inten- 
sitatsarme und energiereiche Konversionslinien von direkten Zerfallen, 
bei denen auch die L-Konversion nicht mefbar ist, kénnen nur will- 
kiirlich den einzelnen Isotopen der Zerfallsreihe zugeordnet werden. 
LATYSHEV u. Mitarb.5 stellten fiir Po?!2(ThC’) ein Termschema auf und 
ordneten dem ersten angeregten Zustand von 727 keV aus dem K/L- 
Konversionsverhaltnis den Spin 2+ zu. 

Das totale y-Spektrum von Thorium konnte bisher nicht mit der 
gleichen Genauigkeit wie das Konversionselektronen-Spektrum gemessen 
werden; auBerdem ist eine Zuordnung der y-Linien fiir die einzelnen 
Isotope der Zerfallsreihe ohne Zuhilfenahme anderer MefSBmethoden 
nicht méglich. In einer kiirzlich abgeschlossenen Dissertation von 
Emery, Harvard-Universitat®, wurde das totale y-Spektrum mit Hilfe 
des auBeren Photoeffekts untersucht. 

Ebenfalls in letzter Zeit wurden von BuRDE und ROzNER? (f, «)- 
Koinzidenz-Messungen durchgefiihrt, die eine starke Besetzung der ange- 
regten Zustande und damit ein intensives y-Spektrum erwarten lassen. 
Aus diesen Messungen konstruierten BURDE und ROZNER’ mit Hilfe 
von friiheren Untersuchungen anderer Autoren iiber das totale y-Spek- 
trum ein Termschema mit Angabe von Spins und Paritaten, das sich 
mit dem Konversionselektronen-Spektrum von LATYSHEV® nicht ver- 
einen laBt. 

(y, «)-Koinzidenzen wurden kiirzlich von CHINAGLIA und DEMICHELIs® 
gemessen. Diese Autoren fanden unter anderem drei y-Linien, die im 
totalen y-Spektrum® und im Konversionselektronen-Spektrum? nicht 
gefunden wurden. 

In der folgenden Arbeit wurde das y-Spektrum von Po?!?(ThC’) 
durch (y, «)-Koinzidenzen gemessen. Dabei wurde besonderer Wert ge- 
legt auf eine méglichst geringe Zufallskoinzidenzrate und die Ausschal- 
tung fremder Koinzidenzen, wie sie durch die Zerfalle der anderen Isotope 
hervorgerufen werden kénnen. Da im Konversionselektronen-Spektrum° 
fast alle Linien, die dem Po”!?(ThC’) zugeordnet werden, energiereich 
und intensitatsarm sind, so daB die L-Konversion nicht gefunden wurde, 
haben wir auch noch eine absolute Intensitatsbestimmung der Po?!*(ThC’)- 
y-Linien durchgeftihrt, damit zumindestens aus dem absoluten K-Kon- 
versionskoeffizienten auf die Multipolaritat der y-Ubergange geschlossen 
werden kann. 


6 Emery, G.T.: Diss. Harvard Universitat. AEC Report, AECU 4169, April 
1959. 
7 BurRDE, J., and B. Rozner: Phys. Rev. 107, 531 (1957). 
8 CHINAGLIA, B., u. F. DemicHELts: Nuovo Cim. 8, 365 (1958). 
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In Abschnitt 2 werden die MeBanordnung und die MeBergebnisse 
beschrieben. In Abschnitt 3 werden die MeBergebnisse diskutiert, mit 
den neueren Arbeiten®* verglichen und in ein Termschema eingeordnet. 


2. MeBanordnung und MeBergebnisse 
Zur Vermeidung von Radium-Verunreinigungen diente als Praparat 
das durch elektrostatische Abscheidung der RiickstoBkerne aus Thorium- 
Emanation gewonnene ThB mit einer Préparatstarke von ~1 wC. Das 
ThB war auf der polierten Stimnflaéche eines Stahlstiftes, die sich direkt 


I 
Po?"*(ThC') 
676 MeV 
a-Line 


Bi?“(ThC) 
6,05 u. 6,09 MeV 
a-Linien 


B-Untergrund 


Lahlrate pro Kanal (willk. Einheiten) 


ee ee ee 


40 60 60 700 

Impoulshohe (Volt) 

Fig. 2. «-Spektrum des ThB-Praparates, aufgenommen mit CsJ(T1)-Kristall. Die ausgezogene Kurve wurde 
unter den Bedingungen der Koinzidenzmessungen, die gestrichelte Kurve mit ausgeblendetem Praparat 
gemessen 


vor dem «-Detektor befand, abgestrichen. In Richtung zum y-Detektor 
wurden die f-Teilchen des Praparates durch 1,5 mm Messing abgeschirmt. 

Als «-Detektor diente ein 14” @ 0,05” Cs J (T1)-Szintillationskristall, 
der zur Lichtreflexion mit einer 10u Al-Folie bedeckt war. Der y- 
Detektor war ein 13” @ x 2’’ Na J(Tl)-Szintillationskristall. Die Kristalle 
waren in direktem optischen Kontakt mit den RCA 6810 A Photo- 
multipliern. 

Die weitere elektronische Anordnung bestand aus einer Bell-,,Fast- 
Slow‘‘-Koinzidenzapparatur. Das Ausgangssignal der Tripel-Koinzidenz 
éffnete im y-Kanal ein lineares ,,Gate‘‘, so daB das koinzidierende 
y-Spektrum auf einem 100 Kanal-Impulshéhen-Analysator registriert 
werden konnte. 

Fig. 2 zeigt das gemessene «-Spektrum des ThB-Praparates, die aus- 
gezogene Kurve entspricht der Geometrie der MeBanordnung; bei dem 
groBen Raumwinkel von etwa 30% lief ein groBer Teil der «-Teilchen 
schrag durch die Aluminium-Folie, so daB sich der Linienschwerpunkt 
wegen des Energieverlustes nach kleinen Energien verschob. Bei sehr 
niedrigen Energien trat der 6-Untergrund auf. Durch eine integrale 
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Diskrimination von 60 V im «-Kanal lieB sich bei den Koinzidenz- 
messungen die 8,78 MeV-Po?!?(ThC’)-Linie gut von den Bi22 (ThC)- 
a-Linien und dem f-Untergrund trennen. Die gestrichelte Kurve wurde 
zur Kontrolle der Linienlage mit ausgeblendetem Praparat aufgenommen. 

In den Fig. 3a und Fig. 4a ist das in der Geometrie der MeBanord- 
nung gemessene totale y-Spektrum des ThB-Praparates aufgetragen. 


Zablrate pro Kanal (« 70”) 


Léh/rate pro Kanal (x 107) 


20 ae 30 


15 

Energie (MeV) 
Fig. 3au.b. ay-Spektrum des ThB-Praparates, aufgenommen mit NaJ(T1)-Kristall bei einer Kanalbreite 
von 30 keV pro Kanal fiir Energien oberhalb 0,6 MeV. b y-Spektrum im Energiebereich oberhalb 0,6 MeV, 
aufgenommen in Koinzidenz mit den 8,78 MeV «-Teilchen von Po*!#(ThC’). Kurve B ist die achtfache 
VergroBerung von Kurve A 


Die gutbekannten y-Linien des Pb?*(ThD) gestatteten eine genaue 
Energie-Eichung bis 2,6 MeV. 

Zur Intensitatsbestimmung im Koinzidenzspektrum war die Kenntnis 
der Photopeak-Ansprechwahrscheinlichkeit des y-Detektors als Funktion 
der Energie notwendig. Diese lieB sich leicht gewinnen aus den durch 
Extrapolation vom Untergrund getrennten Pb?°8(ThD)-Linien, deren 
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Intensitéten von LatysHEV et al. genau bestimmt wurden. Fig. 5 gibt | 
die erhaltene relative Photopeak-Ansprechwahrscheinlichkeit wieder ; 
sie ist in guter Ubereinstimmung mit dem zu erwartenden’® Verlauf. | 
Unterhalb 500 keV y-Energie muB die Absorption durch die B-Abschir- | 
= a) iting ven 455 mim Messing beriicksich- | 

0,239 tigt werden. Diese Bestimmung der | 

| Ansprechwahrscheinlichkeit hat einer- | 
seits den Vorteil, daB sie bei jeder 
+  MeBserie durch Aufnahme des to- | 
talen Spektrums unabhangig von 
+ der Geometrie der MeSanordnung | 
durchgefiihrt werden konnte, und er- | 
+ laubte andererseits einen genauen | 
Anschlu8 der Intensitatsangaben fiir 
4+ das Po?!?(ThC’)-Koinzidenzspektrum 
an das Pb*8(ThD)-Spektrum. Die 
| 727 keV-y-Linie des Po*?(ThC’) ist 
die einzige y-Linie dieses Isotopes, 


Zahlrate pro Kanal (x 10") 


“ die im totalen Spektrum gut meb- 
bar erscheint. Ihre Intensitat ergibt 
; sich aus dem totalen Spektrum zu 
(10,0 +0,7)% pro Zerfall Po##?(ThC’); | 
% Os —7o dabei muBte die bekannte Intensitat?® 
= Lnergre (MeV) der 763 keV-Linie des Pb?8(ThD) 
SS i b mit 2% pro Zerfall Tl?°°(ThC”) ab- 
S gezogen werden. 
: ; Bei den ,,Fast-Slow‘‘-Koinzidenz- 
< ; messungen wurde ein zeitliches Koinzi- 
. 0! ee Ba, denzauflésevermégen von ~0,2 usec 


Ben rev) 70 benutzt; dieses ist nicht ganz gleich 
( . 
Fig. 4au.b. ay-Spektrum desThB-Praparates,  G¢t Halbwertszeit des Grundzustandes 


aufgenommen mit NaJ(TI)- Kristall bei einer von Po?!2 (ThC’) und damit nahezu 
Kanalbreite von 8 keV pro Kanal fiir Energien 


zwischen 0,1 MeV und 0,8 MeV. b y-Spektrum gleich dem optimalen Auflésever- 

im Energiebereich 0,1 bis 0,8 MeV aufge- mogen Fi ( 1 1 1 

nommen in Koinzidenz mit den 8,78 MeV oui 435 oP oss ak typisches 
a-Teilchen von Po®!2(ThC’) MeBergebnis fiir das koinzidierende 


y-Spektrum des Po#?(ThC’) im Ener- 
giebereich oberhalb 0,6 MeV, Fig. 4b das entsprechende im Energie- 
bereich 0,1 bis 0,8 MeV; die Zufallskoinzidenzen sind hierbei abgezogen 
worden und waren von der GréBenordnung 1%. 


® Krisuik, E.M., A.G. SERGEEV, G.D. LatysuHev, K.I. Iv’mn u. V.1. FADEEV: 
J. Exp. Theoret. Phys., USSR, 33, 1144 (1957). — Sov. Phys. JETP 6, 880 (1958). 

10 Mott, W.E., u. R.B. Sutton: Handbuch der Physik, Bd. XLV. Berlin- 
Géttingen-Heidelberg: Springer 1958. 
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Eine genaue Bestimmung der Zufallskoinzidenzen ist wegen des 
relativ groBen zeitlichen Koinzidenzauflésevermégens und der herr- 
schenden Unstimmigkeiten iiber das y-Spektrum des Eon (rhe: 


besonders wichtig. Das Verfahren soll 
deshalb ausfiihrlich beschrieben wer- 
den: Die Methode der Bestimmung der 
Zutallskoinzidenzen durch Verzége- 
rung des koinzidierenden Signales ist 
wegen der erforderlichen groBen Verzé- 
gerungszeiten im Falle von Po? (ThC’), 
und wegen der Bestimmung der Prapa- 
ratstarke bei der kurzen Halbwerts- 
zeit des Praparates nicht gut geeignet. 
Dasselbe gilt fiir die Bestimmung 
durch zwei unabhangige Praparate 
wegen der bedingten Anderung der 
Geometrie und der Bestimmung der 
Praparatstarke. Eine genaue und 
sichere Bestimmung der Zufallskoin- 
zidenzen ergab sich nun dadurch, 
daB bei den (y, «)-Koinzidenzmes- 
sungen der y-Energiebereich bis 3 MeV 
reichte und damit die dort als Zu- 
fallskoinzidenz auftretende 2,6 MeV- 
Linie von Pb?°8(ThD) mitgemessen 


S$ 8s 


S 


Ss 


YW 


Fhortopeak -Ansprechwahrscheinlichkelt (willk. Einherten) 
DS 


~ 


G5 7 2 3 
Energie (MeV) 
Fig. 5. Gemessene relative Photopeak-An- 


sprechwahrscheinlichkeit bei der Geometrie 
der Koinzidenzmessungen aus dem gesamten 
y-Spektrum 


wurde. Im Bereich unterhalb 


800 keV war der Beitrag der 239 keV-Linie von Bi?!?(ThC) ein gutes 


MaB fiir den Beitrag der Zufallskoinzi- 
denzen. 

In Tabelle 1 sind die Energien und 
absoluten Intensitaten der gefundenen 
y-Linien des Po?!?(ThC’) aufgefiihrt. 
Die Intensitatsangaben wurden mit 
Hilfe der gemessenen Ansprechwahr- 
scheinlichkeitskurve (Fig. 5) relativ 
zu der vorher bestimmten Intensitat 
der 727 keV-Linie gewonnen. Die Ener- 
gien sind hierbei auf + 20 keV angege- 
ben. Die Genauigkeit der Intensitaten 
betragt —+7% bei der 727 keV-Linie 


Tabelle 1. Energien und Intensitdten 
dey Po? (ThC’)-y-Linien 


Gemessene Gemessene Energie mach 
Energie in | y-Intensitat in% | Larysurv® in 
MeV pro Po?!?-Zerfall keV 
e VEGA 
0,0 -—( x 
0,73 1050s O77. ree 
2 §93,4 
0 0,25 + 0,04 pee 
oe ee | hee 
ian 1073,7 
rig (0 cs 
OF 0,60 + 0,10 tae 
1, 58 0,143 40,02 | 1512,6 
NAO, || a 2y? SetORsi5y | 1620,4 
1,80 0,11 + 0,02 1800,2 


und +16% bei den iibrigen. Es wurde ebenso wie bei LATYSHEV?® und 
Emery ° das f:a-Zerfallsverhaltnis des Bi?! (ThC) von 64,6:35,4 benutzt. 

Tabelle 2 gibt die oberen Grenzen fiir die in den verschiedenen Energie- 
bereichen noch méglichen y-Ubergange an. 
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Eine ausfiihrliche Diskussion der MeBergebnisse soll in Abschnitt 3 
erfolgen. Es soll hier nur noch auf folgendes hingewiesen werden: Die 
1,6 MeV-Linie kann bei 1,1 MeV einen ,,Paarpeak"’ erzeugen, wobei ein 
Vernichtungsquant aus dem Kristall entweicht. Dieser Beitrag ist klein, 
laBt sich abschaitzen aus dem gemessenen Verhaltnis des 2,6 MeV- 
Photopeak zum 2,1 MeV-Paarpeak und dem bekannten Wirkungsquer- 
schnitt fiir Paarerzeugung, und liegt innerhalb der Fehlergrenzen fiir 
die Intensitatsangabe der 1,1 MeV-Po?!?(ThC’)-Linie. Der Beitrag von 
Summationslinien aus der 727 keV-Linie und den Ubergéngen zum 

ersten angeregten Zustand zu der Inten- 


Tabelle 2. Obeve Grenze dey sitat der direkten Ubergange zum Grund- 
Intensitdten fiir weitere Linien zystand blieb infolge der gewahlten 
ae Ta _Intensitaten Geometrie des y-Detektors ebenfalls klein 

MeV | pro Po*?Zerfall und liegt innerhalb der Fehlergrenzen 

l —————__ fiir die Intensitatsangaben dieser Linien; 

groBer 1,8 | 0,1 der relativ groBte Beitrag, der bei der 
Pema th ae 1,80 MeV-Linie auftritt, ist kleiner als 
0,3—-0,1 | 1 1/,, der Intensitat der 1,80 MeV-Linie. 


Bei ~1,3 MeV y-Energie erscheint der 
Compton-Beitrag der 1,6 MeV-Linie. Die 1,1 MeV-Linie erscheint im 
totalen Spektrum mit einer Intensitat von 1,4% pro Zerfall Po#4#(ThC’) ; 
im Koinzidenzspektrum jedoch ergibt sich eine Intensitat von nur 0,60%. 


3. Diskussion 


Die Energien und Intensitaten der sechs gefundenen y-Linien von 
Po#?(ThC’) sind in Spalte 1 und Spalte 2 von Tabelle 1 angegeben. 
Es zeigt sich eine ausgezeichnete Ubereinstimmung mit den von La- 
TYSHEV u. Mitarb.® aus dem totalen Konversionsspektrum von Thorium 
dem Po?!?(ThC’) zugeordneten Konversionslinien. Bis 0,9 MeV ist die 
Zuordnung von LATYSHEV eindeutig, da K- und L-Konversionslinien 
gefunden wurden, oberhalb von 0,9 MeV geschieht die Einordnung der 
4&-Konversionslinien durch energetische Kombination mit anderen 
Linien. Zur Intensitat des Photopeaks der 727,2 keV y-Linie des ersten 
angeregten Zustandes tragt ein schwacher Ubergang von 785,4 keV bei 
(s. Spalte 3, Tabelle 1); aus den Kristallspektrometer-Untersuchungen 
von DuMonp u. Mitarb.™ laBt sich abschatzen, da der Beitrag dieser 
Linie = 1/10 der Intensitat der starken 727,2 keV Linie ist*. Die y- 
Linien von 893,4 und 952,7 keV konnten wir ebenfalls nicht aufspalten, 


* Wir danken Herrn Professor Boru, California Institute of Technology, 
Pasadena, fiir die Mitteilung des Auflésevermégens und der Intensitatsgenauigkeit 
dieser Messungen. 

11 MUELLER, D.E., H.C. Hoyt and J.W.M. DuMonpb: Phys. Rev. 88, 775 
(1952). 
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jedoch lassen sich hier aus dem vorhandenen experimentellen Material 
keine eindeutigen Abschatzungen fiir das Intensitatsverhdltnis machen. 


Bei unseren Messungen tritt die 1,07 MeV-y-Linie im Koinzidenzspek- 
trum mit 0,60%, im totalen Spektrum jedoch mit 1,4% pro Zerfall 
Po#?(ThC’) auf. Aus den bisherigen Experimenten erscheint es als 
méglich, daB die Erhéhung der Intensitaét im totalen Spektrum auf die 
von ELrior et al.!* gefundene y-Linie von 1,094 MeV, die im Zerfalls- 
schema von Pb?8(ThD) als ein Ubergang vom 3,708 MeV-5— -Niveau 
zum 2,614 MeV-3—-Niveau erscheint, zuriickzufiihren ist. 


Wahrend sich die Linie von 1073,7 keV in das weiter unten angege- 
bene Termschema von Po#?(ThC’) eindeutig als ein Kaskadenzerfall 
des g-emittierenden 1,800 MeV-Zustandes zum ersten angeregten Zu- 
stand einordnen laBt, ist die Zuordnung der 1078,5 keV Konversions- 
linie zum Po?!?(ThC’) willkiirlich. LatysHEv ordnet diese Konversions- 
linie deshalb auch nicht einem bekannten Niveau zu. Wir mdéchten 
darauf hinweisen, daB diese Konversionslinie auch als ein Ubergang von 
1073,4 keV im Pb?°8(ThD) von einem Niveau von 3,686 MeV auf das 
2,614 MeV-3— -Niveau eingeordnet werden k6énnte, womit gleichzeitig 
die 211 keV-Linie, die in das Pb?°°(ThD)-Spektrum bisher nur unsicher 
eingeordnet wurde, als ein Zerfall von diesem 3,686 MeV-Niveau zum 
3,475 MeV-4—-Niveau erklart werden kann. 


Eine Messung des totalen y-Spektrums mit Hilfe des duBeren Photo- 
effektes wurde kiirzlich in der Dissertation von EMERY ® mitgeteilt. Die 
dort gefundenen y-Linien werden mit Hilfe des totalen Konversions- 
spektrums® den einzelnen Elementen der Thorium-Zerfallsreihe zu- 
geordnet. Die von Emery geforderten y-Uberginge des Po?!2(ThC’) 
sind in guter Ubereinstimmung mit unseren (y, «)-Koinzidenzmessungen, 
insbesondere stimmen die absoluten Intensitatsangaben ftir die starken 
y-Linien von 0,727 und 1,620 MeV innerhalb der Fehlergrenzen mit 
unseren Ergebnissen gut iiberein. EMERY konnte wegen des starken 
Untergrundes die schwachen y-Uberginge von 1,513 und 1,800 MeV 
nicht finden; die von EMERY angegebenen oberen Grenzen sind etwa 
viermal héher als die von uns gemessenen Intensitaten. 


BurDE und RozNeEr’ finden aus (8, «)-Koinzidenzmessungen, daB 
37% der B-Zerfalle des Bi##?(ThC) zu angeregten Zustanden des Po**(ThC’) 
fiihren. Aus unseren Intensitaétsangaben ergibt sich dagegen mit 
Hilfe des noch genauer zu diskutierenden Termschemas (Fig. 6) ein 
Wert von (12,5 -+1,5%), in guter Ubereinstimmung mit 14% von 


EMERY ®, 


12 Eriiot, L.G., R.L. Grawam, J. WALKER u. J.L. Worrson: November 1957, 


zit. bei STROMINGER et al.?. 
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Aus unseren Intensitatsangaben berechnen wir eine mittlere y- 
Energie pro Zerfall Po®#?(ThC’) von 0,12 +0,02 MeV in guter Uberein- 
stimmung mit dem experimentellen Wert von 0,14 + 0,014 MeV von Fultz 
und HarpING!3; Emery® gibt einen Wert von 0,155 +0,024MeV an. 

Die von CHINAGLIA und DEMICHELIS® bei (y, «)-Koinzidenzmessungen 
gemessenen y-Linien von 1,34 und 2,2 MeV, deren Intensitaten vergleich- 
bar sind mit denen der 1,1 MeV bzw. der 1,6 MeV y-Linie, lassen sich 

durch unsere Messungen nicht 


mF Sy. bestatigen. Tabelle 2 gibt obere 
Bi (The) ANS Grenzen fiir y-Linien in diesen 
8 Energiebereichen. Ebenso ist 


eine von CHINAGLIA und DE- 
MICHELIS® angegebene y-Linie 
ee von 0,2 MeV mit unseren Mes- 
(742+)  sungen nicht vertraglich. 

In Fig.6 ist das resultie- 
rende Termschema angegeben. 
Dieses ist energetisch mit dem 
bereits von LATYSHEV® aufge- 
stellten Termschema identisch. 
Aus dem K/L-Konversionsver- 
haltnis des 727 keV-Zerfalles 
schlieBen LATYSHEV et al.° auf 
einen E 2-Ubergang und ordnen 
damit dem ersten angeregten 
L Zustand den Spin 2+ zu. Diese 

oF Zuordnung wird eindeutig mit 


aaa! 


O13 % 
BOY 
Oth 


10%, 


0 


Zs Po?” (ThC) Hilfe des absoluten K-Konver- 


Fig. 6. Resultierendes Termschema von Po?!2(ThC’). sionskoeffizienten, den wir zu 

Die Energien sind in keV angegeben Ci 0,01 06 bestimmen und mit 

den theoretischen Werten von 

SLIV und BAND bzw. von Rose vergleichen; dabei ist ein Fehler von etwa 

10% infolge der Vernachlassigung der Intensitat der 785 keV-Linie 

unerheblich. EmMERY® kommt bei abgetrennter 785 keV-Linie zum 
gleichen Ergebnis. 

Eine widerspruchsfreie Spinzuordnung fiir die weiteren angeregten 
Zustande des Po?!#(ThC’), wie es zum Teil aus den /t-Werten, «-Zer- 
fallsdaten, Niveaulebensdauern und Konversionsverhaltnissen beim 
Po?!4(RaC’) méglich ist, erscheint uns zur Zeit noch verfriitht, insbeson- 
dere weil die Intensitaten der schwachen Konversionslinien noch zu 
ungenau bekannt sind. Obwohl LAatysHEv et al.® noch bei den 785 keV- 
und 893 keV-Linien die Z-Konversion finden, schlieBen sie wegen der 


18 FULTZ, S.C., and G.N. HarpiInG: Canad. Jen Nes AS 2 GrstismCloaels 
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groBen Ungenauigkeit in der Intensitatsbestimmung dieser sehr schwach 
konvertierten Ubergange nicht aus dem K/L-Verhialtnis auf die Multi- 
polaritat dieser Uberginge. 


Als ein Beispiel der noch herrschenden Unsicherheit des SchlieBens 
aus den absoluten Konversionsverhaltnissen mége der Zerfall des nicht- 
z-emittierenden Niveaus von 1620 keV dienen: Der direkte y-Zerfall 
zum Grundzustand erscheint im (y,«)-Koinzidenzspektrum als zweit- 
starkste Linie. Fiir den A-Konversionskoeffizienten erhalten wir 0,0059, 
der mit dem nahezu zusammenfallenden Wert" fiir M@1- und £3-Kon- 
version iibereinstimmt. £3 muB8 ausgeschlossen werden, da fiir einen 
zweifach verbotenen f-Ubergang vom 1—-Grundzustand des Bi22(ThC) 
der ft-Wert zu klein ist, und weiterhin kein «-Zerfall beobachtet worden 
ist. Deshalb kénnte man fiir das 1620 keV-Niveau auf den Spin 1+ 
schheBen. Fiir den 893 keV-Kaskadenzerfall hingegen ergibt sich folgen- 
des: Das Intensitatsverhaltnis 1620 keV: 893 keV mit ~9:14 ist mit einer 
M1-Zuordnung fiir die 893 keV-Linie vertraglich; das K/L-Verhaltnis 
weicht hiervon jedoch etwa um einen Faktor 2 ab und ware nur durch 
eine starke / 2-Beimischung zu erklaren; der K-Konversionskoeffizient 
wiederum ware mindestens dreifach zu groB fiir M1-Konversion und 
lage im Bereich fiir /2- oder E 5-Konversion. 


EmMeErRY® ordnet auch den anderen angeregten Zustanden des 
Pe?(ThC*) Spins und Paritaten zu. Hierzu ist zu bemerken: Dém 
1513 keV-Niveau wird der Spin 3+ zugeordnet, es mu8B durch M3- 
Strahlung zum Grundzustand und durch M1-Strahlung zum ersten 
angeregten Zustand zerfallen, wie aus dem Konversionskoeffizienten 
geschlossen wird. Hierbei wird itbersehen, daB die absolute Ubergangs- 
wahrscheinlichkeit ein Intensitatsverhaltnis fiir M3:M1-Zerfall von 
4:10? erfordert, und dann weder Konversion noch y-Zerfall von 1513 keV 
gefunden werden darf. Das tatsdchliche Intensitatsverhaltnis jedoch 
ist fiir Konversion wie fiir y-Zerfall von der GréBenordnung 1:10. 


Aus der Tatsache, daB die Intensitat fiir einen direkten y-Zerfall 
zum Grundzustand des «-emittierenden Niveaus von 1800 keV kleiner 
als 0,4% ist, schlieBt EMERY ® auf einen 0+-Zustand. Wir finden jedoch 
eine 1800 keV-Linie mit einer Intensitat von 0,11%, was eine 0+- 
Zuordnung ausschlieBt. 


Ein direkter y-Zerfall des «-emittierenden Niveaus von 1680 keV 
]aBt sich bei unseren Messungen infolge der relativ starken Intensitat 
der Nachbarlinie von 1620 keV nicht ausschlieBen, allerdings wurde von 
diesem Niveau auch kein direkter Zerfall durch Konversion gefunden’. 


14 Rose, M.E.: Internal Conversion Coefficients. Amsterdam: North-Holland 
Publ. Comp. 1958. — Stiv, L.A., and I.M. Banp: AEC Report, AEC-tr-2888. 
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Quantitative Schliisse fiir die y-Zerfalle mit Hilfe der «-Zerfalls- 
theorie, wie es zum Teil beim Po244(RaC’) méglich ist!®, lassen sich im 
Fall von Po?!2(ThC’) nicht einwandfrei durchfiihren, weil die Zahl der 
langreichweitigen «-Gruppen (und damit die Zahl der untereinander 
vergleichbaren y-Ubergange) wesentlich geringer ist als beim Po*#(RaC’) ; 
weil keine Niveaulebensdauer gemessen ist, an der die Rechnung be- 
statigt werden kann (im Gegensatz zum 1416 keV-0+-Zustand des 
Po#!4(RaC’)); und weil sich Widerspriiche mit den Konversionsdaten 
der schwicheren Linien ergeben (versuchsweise bestimmte absolute 
Konversionskoeffizienten erweisen sich fiir die schwachen Ubergange 
als zu groB; am starksten macht sich dies bei der 1,51 MeV- und der 
1,80 MeV-Linie bemerkbar, wo die Abweichung ungefahr eine GréBen- 
ordnung ausmacht). 


Mit Renders == 9,040 cm und Zea. o2 l4Bt) sicht auscem 
a-Zerfall abschatzen, daB gegenitber der Einteilchen-Ubergangswahr- 
scheinlichkeit der F 2-Zerfall des ersten angeregten Niveaus von 727keV 
um etwa eine GréBenordnung beschleunigt ist, wahrend die etwas lang- 
sameren Ubergange von 953 keV des 1680 keV Niveaus und 1074 keV 
des 1800 keV Niveaus im Bereich der F 2-Einteilchentibergange legen 
und als reine /1-Ubergange um den Faktor ~1000 verlangsamt waren. 
Die starke Verzégerung des 1800 keV-Uberganges um den Faktor ~100 
gegentiber dem £ 2-Einteilchenwert kann nur mit speziellen Kernmodel- 
len erklart werden, z.B. als kollektive Quadrupolvibrationen!® 2-+-’—> 
2+-+0+, bei denen der 2+’+0-+--Ubergang als Zwei-Phononen-Uber- 
gang retardiert ist. Beim 1680 keV-Niveau hingegen muB neben 2+ 
auch noch der Spin 0+ in Betracht gezogen werden. Die aus den y- 
Intensitéten abgeschatzten /t-Werte fiir die B-Uberginge des Bi?!2 (ThC) 
schlieBen fiir die angeregten Zustande des Po”? (ThC’) erlaubte B-Uber- 
gange aus, d.h. fiir die «-emittierenden Niveaus kommt der Spin 1— 
nicht in Frage. 


Wir danken Herrn Professor Dr. O. HaxeEt fiir sein férderndes Interesse. Dem 
Bundesministerium fiir Atomkernenergie und dem Badisch-Wirttembergischen 
Wirtschaftsministerium danken wir fiir apparative Hilfsmittel. 


Zusatz nach Abschlug dey Arbeit; Eine weitere Untersuchung iiber die angereg- 
ten Zustande von Po?!® (ThC’), deren experimentellen Ergebnisse und die daraus 
folgende Analyse des Termschemas in sehr guter Ubereinstimmung mit unseren 
Resultaten sind, wurde inzwischen von G. ScHupp, H. Danret, G. Eakins und 
E.N. JENSEN, Physics Department, Iowa State University, Ames, Iowa, USA. 
durchgefiihrt. Wir danken den Autoren fiir die uns gebotene Gelegenheit, in das 
Manuskript einzusehen. 

15 HausER, U.: Z. Physik 150, 599 (1958). 

16 SCHARFF-GOLDHABER, G., and J. WENESER: lavas, Use ULE Oye (MOSS), — 
Witets, L., and M. Jean: Phys. Rev. 102, 788 (1956). 
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Aus dem Kristallographischen Institut der Universitat Marburg/Lahn 


Messungen ohne Stérung des MeSobjekts* 
Von 
M. RENNINGER 
(Eingegangen am 25. February 1959) 


Es wird mit Hilfe von Gedankenexperimenten gezeigt, daB es entgegen verbreiteter 
Auffassung sehr wohl MeBvorgange gibt, die keinerlei Riickwirkung auf das Meb- 
objekt ausiiben. Diese ,,negativen‘‘ Messungen bestehen in experimenteller Fest- 
stellung des Ausbleibens von mit bestimmter Wahrscheinlichkeit zu erwartenden 
Ereignissen, Feststellungen, die — Kennzeichen ,,echter‘’ Messungen — neue 
Prognosen tiber das MeBobjekt vermitteln, somit ,,Reduktion der Wellenfunktion“‘ 
ganz ebenso verursachen wie die normalen, ,,positiven‘‘, das MeBobjekt stérenden 
Beobachtungen. Daraus folgt zwingend, da die vielfach tibliche anschauliche 
Begriindung der Unbestimmtheits-Relation mit angeblich prinzipiell unvermeid- 
licher Riickwirkung jedes MeBvorgangs auf das Me@Sobjekt unzulassig ist, daB sie 
vielmehr ihre wirklich tragende Begriindung in der Einwirkung hat, die alle Materie 
der naheren und ferneren Umgebung eines Teilchens ununterbrochen auf dieses 
ausubt, unabhangig davon, ob sie einer MeBapparatur angeh6rt oder nicht. 


Die Heisenbergsche Unbestimmtheitsrelation gilt allgemein als Aus- 
druck fiir den Umstand — oder mindestens als mit diesem Umstand in 
Beziehung stehend —, daB die Riickwirkung von MeBvorgangen auf die 
MeBobjekte prinzipiell nicht beliebig klein gemacht werden kénne**. 
Nachdem diese Begriindung neuerdings wieder mehrfach wiederholt 
worden ist, z.B. durch HEISENBERG! (1958) ***, BRILLOUIN? (1959), 
scheint es dem Verfasser sinnvoll, auf eine Kategorie von MeBvorgangen 
hinzuweisen, bei denen keinerlei Beeinflussung ihres Objekts, oder, um 
die von HEISENBERG gebrauchte Formulierung zu tibernehmen, keinerlei 
,Eingreifen in das Geschehen erfolgt, die sich also vom Geschehen 
vollstandig trennen lassen‘‘. Sie bestehen in der experimentellen Fest- 
stellung des Ausbleibens méglicher Ereignisse und mégen im folgenden 


* Das Manuskript lag bereits im Februar 1959 der Schriftleitung vor und erfuhr 
lediglich auf Grund von zwischenzeitlichen Diskussionen unwesentliche Formu- 
lierungs-Anderungen (d. Redaktion). 

*xx siehe z.B. Bour? (1931), S. 35, oder JorDAN* (1936) S. 307: ,,Es ergibt sich 
unausweichlich, daB jede messende Beobachtung mit einem nicht zu vernachlassi- 
genden Eingriff in das Objekt naturgesetzlich verbunden ist." 

**xx Die Auffassung HEISENBERGS betreffend siehe jedoch das Nachwort zur 
vorliegenden Arbeit. 

1 HEISENBERG, W.: Naturwiss. 45, 227 (1958). 

2 BRILLouIn, L.: Nature, Lond. 183, 501 (1959). 

3 Bour, N.: Atomtheorie und Naturbeschreibung. Berlin 1931. 

4 JorDAN, P.: Anschauliche Quantentheorie. Berlin 1936. 
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als ,,negative’’ Beobachtungen bezeichnet werden. Was damit gemeint 
ist, mége das folgende Gedankenexperiment erlautern: 

Von einem Punkt P aus soll zu einem innerhalb enger Grenzen 
bekannten Zeitpunkt t=0 ein Photon emittiert werden*. Punkt P 
ist von einem teil-kugelférmigen Schirm S$, vom Radius R, umgeben, der 
einen Raumwinkel Q von P aus freilaBt, d.h. sich iiber einen Raumwinkel 
4a —JQ erstreckt. In gréBerer Entfernung Rk, befindet sich ein weiterer 
Schirm, S,, ttber den gesamten Raumwinkel 42, d.h. eine Vollkugel. 

Die Wellenfunktion des Photons hat nun unter so definierten An- 
fangs- und Randbedingungen ihre genau angebbare Form. Fiir den 
Raum innerhalb S, ist sie eine Kugelwelle, auBerhalb ist sie kompli- 
zierter, sie wird unter anderem die von der Berandung von S, herriihren- 
den Beugungserscheinungen mit enthalten miissen. Jedoch auch ohne 
Kenntnis ihrer genaueren Form ist die von ihr gegebene Prognose tiber 
die Auftreff-Wahrscheinlichkeiten W, und W, des Photons auf S, und S, 
unmittelbar einsichtig, namlich: 


a— 2 Q 
W= 32 meet — 


4m 4m 


Die Prognose laBt sich natiirlich nachpriifen, indem man sich die 
Schirme S, und S, etwa als quantitativ arbeitende Scintillationsschirme 
ausgebildet denkt und den Versuch mit einer gréBeren Anzahl von 
Photonen ausfiihrt. Dann verhalten sich die in S, zu den in Sy regi- 
strierten Szintillationen wie W, zu W,. Dies alles ist trivial. 

Nun geht ja aber der Zeitpunkt der méglichen Registrierung eines 
einzelnen Photons in S, demjenigen fiir S, zeitlich voraus. Wird in S, 
(zur Zeit 4;—R,/c) ein Aufblitzen beobachtet, so findet damit das 
statt, was die Wellenmechanik als ,,Reduktion der Wellenfunktion‘‘ 
bezeichnet: Die Wahrscheinlichkeit der Ankunft des Photons zur spate- 
ren Zeit R,/c — bis zur Beobachtung des Aufblitzens in S, noch Q/42 — 
wird schlagartig zu null, zusammen mit der Wellenfunktion im gesamten 
Raum zwischen S, und S,. Dies ist der gewéhnlich diskutierte Fall, bei 
dem mit Recht von einem Eingriff ins Geschehen gesprochen wird: Das 
Photon ist vom Schirm S, absorbiert oder mindestens unelastisch ge- 
streut worden, ist also keinesfalls mehr im selben Zustand wie vor der 


Beobachtung. 
Aber -~ und dies ist der wesentliche Punkt, auf den ich hinweisen 
méchte — ,,Reduktion der Wellenfunktion‘‘ findet nicht nur statt, 


wenn das Photon in S, beobachtet wird, sondern auch, wenn es nicht 
beobachtet wird. Oder besser, positiv ausgedriickt, wenn beobachtet 
wird, daB es zu der kritischen Zeit t= R,/c nicht auf S, aufgetroffen ist. 


* Eine prinzipielle Méglichkeit, dies zu realisieren, wurde vom Verfasser bereits 
friiher angegeben (RENNINGER® 1953). 


5 RENNINGER, M.: Z. Physik 136, 251 (1953). 
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Auch dann namlich andert sich sprunghaft die Wahrscheinlichkeit fiir 
das spatere Auftreffen auf S,, in diesem Fall aber auf den Wert 1 statt 
auf null! Eben da das Photon sich in S, nicht gezeigt hat, wird es mit 
Sicherheit nach S, gelangen. Hier handelt es sich um eine neue Prognose 
uber das Objekt auf Grund einer Beobachtung, die nicht ins Geschehen 
eingegriffen hat, einer ,, negativen‘‘ Beobachtung*. 

Wenn es aber solche stérungsfreien Beobachtungen gibt, so ist damit 
erwiesen, daB die behauptete ,,naturgesetzliche Notwendigkeit‘‘ des 
Eingriffs jeder Messung in das Objekt nicht besteht, und daB somit 
ihre Heranziehung fiir eine tiefere Begriindung oder auch nur Veran- 
schaulichung der Unbestimmtheitsrelation nicht zulassig ist. Diese folgt 
vielmehr unmittelbar aus dem Formalismus der Quantentheorie und 
gilt in gleicher Weise fiir Messungen, die nicht ins Geschehen eingreifen 
wie fiir solche, die es tun**. Sie wird gerade auch in unserem Beispiel 
unmittelbar deutlich, wenn wir es so spezialisieren, daB 2 sehr klein, d.h. 
daB S, zu einer Vollkugel mit kleiner Lochblende wird: Fiir ein durch 
diese Offnung hindurchtretendes Photon kommt die Tatsache seines Hin- 
durchtritts einer transversalen Ortsmessung gleich, was eine entspre- 
chend groBe, durch die Unbestimmtheitsrelation regulierte Unsicherheit 
tiber den transversalen Impuls, d.h. die Fortbewegungsrichtung  hinter 
der Blende zur Folge hat, eine Unsicherheit, die sich in einer um so aus- 
gedehnteren Wahrscheinlichkeitsverteilung (Beugungsfigur) fiir die Auf- 
treffstelle auf S, 4uBert, je kleiner das Loch in S,. Also auch die etwaige 
, negative’ Beobachtung in S,, daB namlich zur Zeit &,/c ein Photon 
durch dieses Loch geschliipft sein mu, erlaubt uns keine die Grenzen 
der Unbestimmtheitsrelation unterschreitende Prognose tiber seine 
Auftreffstelle in Sy. 


* Selbstverstandlich stellt das diskutierte Beispiel nur eime von zahlreichen 
verschiedenartigen Méglichkeiten der Aufteilung irgendeines Strahlbiindels in ko- 
harente Teilbiindel dar. Bei Trennung etwa durch partielle Reflexion, durch 
Doppelbrechung oder sonstwie sind die prinzipiellen Verhaltnisse genau dieselben 
wie hier bei transversaler Ausblendung. Das wesentliche Merkmal des hier diskutier- 
ten Versuchs und der an ihn angeschlossenen Argumentation ist aber nicht in erster 
Linie die Schaffung getrennter Teilbiindel (bereits vielfach diskutiert), sondern 
die Tatsache, daB der Weg des einen Teilbiindels abgesperrt ist, durch ein Hindernis, 
das zugleich als Beobachtungsinstrument dienen kann. Daf} dieses Hindernis 
bei unserem Beispiel mit der Auftrennung zusammenfallt (das eine der Teilbiindel 
ist das durch S, abgefangene) ist ganz unwesentlich. 

*x Sehr versteckt und nicht leicht zuganglich ist dieselbe Aussage in der funda- 
mentalen Abhandlung ,,Uber den MeBvorgang“ von G. StssMANnN® (1958, S. 30) 
zu finden, wie Herr StUssmMANN so freundlich war, mir pers6énlich mitzuteilen. 

Inwieweit mit Formulierungen W. FINKELNBURGS? (1956, S. 176/77) dasselbe 
gemeint ist, lieB sich in brieflicher Diskussion nicht eindeutig klaren. 

6 SiissmaNN, G.: Uber den MeBvorgang. Bayer. Akad. Ber., Miinchen H. 88, 


1958. 
7 FINKELNBURG, W.: Einfiihrung in die Atomphysik. Berlin 1956. 
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In brieflichen Diskussionen wurde dem Verfasser mehrfach ent- 
gegengehalten, daB bereits die Existenz der Sperre S,, d.h. die Méglich- 
keit einer Beobachtung eine Beeinflussung des MeBobjekts bedeute, 
auch fiir die S, passierenden Teilchen. Dies wird von mir keineswegs 
bestritten. Es ist ja diese Beeinflussung, die die Beugungsfigur auf S, 
verursacht. Aber ich behaupte, daB eben sie nicht durch den Mefvorgang 
hervorgerufen wird, sondern bereits wie eingangs erwahnt in der pri- 
maren Wellenfunktion enthalten sein muB. Sie liefert keinerlei neue 
Information, das tut vielmehr erst die wirklich erfolgte Beobachtung. 
Zusammenfassend JaBt sich also sagen: 

4. Ein MeBvorgang, gleichgiiltig ob ,,positiv’’ oder ,,negativ’’, be- 
deutet eim-eindeutig ,,Reduktion der Wellenfunktion‘‘; Jede echte 
Beobachtung, jeder Informationsgewinn reduziert die Wellenfunktion. 
Und umgekehrt: Jede Reduktion der Wellenfunktion resultiert aus einem 
Informationsgewinn. 

2. Beobachtungs-M dglichkeit und tatsdchliche Beobachtung sind ver- 
schiedene Dinge. Beobachtungs-Méglichkeit bietet im Grunde jeder 
Ausbreitungsvorgang, der mehr ist als stdrungsfreie Bewegung eines 
Einzelteilchens im Vakuum (ungestorte Kugelwelle), also etwa ver- 
schrankte Systeme, oder Bewegung von Teilchen in absorbierenden, 
streuenden oder brechenden Medien und sie ist nichts als eine Folge 
davon, daB das betreffende Teilchen nicht allein ist 1m Universum. 
Erst die tatsachliche Beobachtung bedeutet Zustands-Reduktion. 

Herrn Prof. SUssManN, Hamburg, danke ich bestens fiir eine klarende brief- 
liche Stellungnahme. 

Nachwort 

In einem pers6nlichen Schriftwechsel hatte Herr Prof. HEISENBERG die Liebens- 

wirdigkeit, mir seine Auffassung zu dem ihm vorgelegten Manuskript der vorste- 


henden Ausfiihrungen darzulegen, die ich mit seiner freundlichen Zustimmung wie 
folgt zusammenfassen darf: 


Es ist ein Ivvtum zu glauben, daB sich die Kopenhagener Deutung dey Quanten- 
theorie ber dey Behauptung von der prinzipiellen Unvermeidbarkeit der Storung des 
MeBobjekts durch die Messung auf einen eigentlichen MeB-,,Vorgang‘‘ beziehe, dessen 
moglicherweise spitere Kenntnisnahme dann ,,riickwivkend die Wellenfunktion re- 
duziere. Ein ,,MeBvorgang’’ in diesem von Re gemeinten Sinn léBt sich tiberhaupt 
nicht in allen denkbaven Fallen objektivieren. Objektivierbar ist lediglich eben die den 
Zustand veduzievende Kenntnisnahme des MeBergebnisses, die damit an den ,,Schnitt 
zwischen Mep-Objekt und MeB-Apparat verlegt werden kann. Was abeyv mit dem 
unvermerdlichen Eingriff der Messung ins Geschehen gemeint ist, ist bereits die MeB- 
Moglichkeit, d.h. die Existenz des MeBapparats. Diese nimlich ist es, die jene teil- 
weise unbestimmte Wechselwirkung zwischen den MeBapparaten und dem zu messenden 
Gegenstand hervorbringt, der nach dey Ausfiihvung des Experiments zur Unbestimmt- 
heitsvelation fiihrt. Dev Akt dey Registrierung andererseits, dey zur Zustandsveduktion 
fiihrt, ist ja nicht ein phystkalischer, sondern sozusagen ein mathematischer Vorgang. 
Mit der unstetigen Anderung unserer Kenntnis dndert sich natiivlich auch die mathe- 
matische Darstellung unsevey Kenntnis unstetig. 


Messungen ohne Stérung des MeRobjekts 421 


Wenn diese so von Herrn HEISENBERG umrissene Auffassung Allgemeingut sein 
sollte, so waren meine Uberlegungen in der Tat gegenstandslos, denn sie laufen 
im Grund auf dasselbe hinaus, wie die drei letzten Absatze erkennen lassen. Aller- 
dings scheint mir, daf es im allgemeinen sehr wohl einen ecigentlichen Me-Vorgang 
gibt, auf den sich die den Zustand reduzierende Kenntnisnahme bezieht (etwa 
eine — vorhandene oder fehlende — Impulsmarke auf einem spater entwickelten 
Registrierdiagramm), und dessen Zeitpunkt durch die Messung ebenfalls mehr oder 
weniger genau mit ermittelt sein kann. Daf diese Auffassung jedoch Allgemeingut 
ist, scheint kaum denkbar anbetracht der allenthalben in der Literatur vorherr- 
schenden Formulierungen. Soe sprechen fast durchweg ausdriicklich von der un- 
vermeidlichen St6érung durch den Beobachtungs-Akt, den MeB-Vorgang, oder gar 
noch scharfer, von der Unmdglichkeit, den Beobachtungsakt ,,als bloBes Zurkennt- 
nisnehmen eines sowieso vorhandenen Tatbestandes anzusehen‘‘ (JorRDAN®?, S. 308). 
Gerade das namlich, Zurvkenntnisnehmen eines sowieso vorhandenen Tatbestandes, 
ist in dem vorstehend diskutierten Gedankenexperiment realisiert, so dafS dessen 
Mitteilung auf jeden Fall von einigem klarenden Nutzen sein diirfte. Die dort ge- 
zogenen SchluBfolgerungen kénnen in vollem Umfang aufrechterhalten werden und 
mogen als zusatzlicher Hinweis daftir gelten, dai jede tiber die oben von Herrn 
HEISENBERG dargelegte Abgrenzung hinausgehende Behauptung der vorstehend 
zitierten Art unzulassig ist, da also von prinzipiell unvermeidlicher St6rung durch 
den MeB-Vorgang nicht gesprochen werden kann. 


Zeitschrift fiir Physik 158, 422—432 (1960) 


Aus dem Institut fiir Physikalische Chemie und Elektrochemie 
der Technischen Hochschule Braunschweig 


Uber die Druckabhangigkeit 
der Elektronentemperatur im Plasma 
der positiven Sadule 
bei einer Glimmentladung in Molekelgasen 


Von 
BERTH-ARNIM ENGELKE 
Mit 4 Figuren im Text 
(Eingegangen am 27. November 1959) 


Um die Schottkysche Diffusionstheorie der positiven Saule auf Glimmentladungen 
in Molekelgasen anzuwenden, ist es erforderlich, die Erzeugung von Dissoziations- 
bruchstiicken der Molekiile durch ElektronenstoB zu beriicksichtigen. Es wird in 
vorliegender Arbeit vorausgesetzt, daB die Dissoziation zu elektrisch neutralen 
Bruchstiicken fiihrt. Die Entstehung ionisierter Dissoziationsprodukte im Saulen- 
plasma wird zumindest ein zweistufiger IonisierungsprozeB sein. Die radiale Elek- 
tronendichteverteilung beim zylindersymmetrischen Problem ist in diesem Falle 
durch eine nichtlineare Differentialgleichung zu beschreiben, aus der ftir zwei 
Grenzfalle mit den Randbedingungen Beziehungen zwischen dem Gasdruck und der 
Elektronentemperatur hergeleitet sind. Es wird gezeigt, daB sich im Gebiet mitt- 
lerer EJektronentemperaturen der Einflu8 der Dissoziation auf die Druckabhangig- 
keit der Elektronentemperatur besonders bemerkbar macht. Ob die Dissoziation 
zu einer Erhohung oder Erniedrigung der Elektronentemperatur fiihrt, hangt von 
der GroBe der Ionisierungswahrscheinlichkeit der undissoziierten Molekeln, der 
Tonisierungswahrscheinlichkeit der Dissoziationsbruchstiicke und der Dissoziations- 
wahrscheinlichkeit gegeniiber einem Elektronensto8 ab. 


I. Einleitung 

Die theoretische Behandlung des Plasmas der positiven Sdule einer 
Glimmentladung wurde bisher unter der Voraussetzung durchgefiihrt, 
daB die Bestandteile des Plasmas nicht dissoziierbar sind, d.h. es wurden 
als Neutralkomponenten des Plasmas nur atomare Gase zugelassen. Bei 
einer Erweiterung dieser im allgemeinen auf der Schottkyschen Theorie! 
basierenden Betrachtungen auf Glimmentladungen in Molekelgasen ist 
die Dissoziation der Molekeln durch Elektronensto8 zu beriicksichtigen. 
Durch die Dissoziation der Molekeln entstehen in Form der Molekel- 
bruchstticke neue Plasmabestandteile, deren Konzentrationen unter 
anderem von der Elektronentemperatur und der Elektronendichte ab- 
hangen. Von den beiden méglichen Dissoziationsprozessen, der Disso- 
ziation in zwei elektrisch neutrale Bruchstiicke und der Dissoziation der 


1 ScHOTTKY, W.: Phys. Z. 25, 342, 635 (1924). 
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Molekel in zwei entgegengesetzt geladene Ionen, wird in der vorliegenden 
Arbeit nur der erstgenannte Fall behandelt. Die Bildung negativer 
Ionen durch Anlagerung freier Elektronen an neutrale Plasmabestand- 
teile werde im folgenden vernachlassigt. 


II. Die radiale Elektronendichteverteilung in einem Plasma, 
welches aus q ++ 1 Tragerkomponenten besteht* 


Nach der Diffusionstheorie der positiven Saule einer Glimmentladung 
mu8 im stationaren Fall der Tragerverlust im Raum- und Zeitelement 
durch ambipolare Diffusion der Trager an die Plasmabegrenzungen 
gleich der im Raum- und Zeitelement erfolgten Tragererzeugung durch 
direkten ElektronenstoB sein. Es werde angenommen, da auBer den 
Elektronen nur positive Ionen als Trager (Index /) vorhanden sind. Es 
gilt also 


(divi) au dt =G,dodt, (II.1a) 

(div j_) adv dt=G-deat. (II. b) 
Fiir die Tragerstromdichten j, und j_ gelten die Beziehungen 

j, = —D,gradn,+ ,6,, (II. 2a) 

j. =—D_gradn_+n_b_ (II.2b) 


* Liste der Bezeichnungen. Das negative Vorzeichen als Index bezieht die damit 
charakterisierten GrdBen auf die Elektronen. Die Indizes /,7,v und w beziehen 
sich auf neutrale Molekiile oder deren Bruchstiicke und auf deren positiven Ionen. 


a Konstante der differentiellen Ioni- 7 Radiusvektor von der Symmetrie- 
sierung achse des zylindrischen Entla- 
b Tragerbeweglichkeit dungsraumes 
® ‘ Dissoziationswahrscheinlichkeit bei R Radius des zylindrischen Ent- 
ElektronenstoB ladungsraumes 
Dy ym Maximum der Funktion 2,(U) af absolute Temperatur 
D ambipolarer Diffusionskoeffizient U latencdenbotentialcitecent: 
ce oe 2G Se U_  Spannungsaquivalent der Elek- 
(©  Vektor der elektrischen 
Pm tronentemperatur 
Feldstarke uy Tonisi 5 M 
. - S a esspc og I) - 
G  Tragerbildungsfunktion .,,; lonisierungsspannung einer Mo 
aA fie re lekel der Sorte v 
J Tragerstromdichte ge 
k Boltzmannsche Konstante U, po Dissoziationsspannung einer Mo- 


M  Tragermasse 

n Dichte der Trager 

4 Neumannsche Funktion nullter 
Ordnung 

N  Dichte der neutralen Molektle oder 
deren neutralen Bruchstiicke 

p Druck 

Q  Wirkungsquerschnitt 

Q,m Maximum der Funktion Q,(U) 


lekel der Sorte v 

U,p wm Spannung, bei der das Maximum 
der Dissoziationswahrscheinlich- 
keit einer Molekel der Sorte v liegt 

gM Spannung, bei der das Maximum 
des Wirkungsquerschnittes einer 
Molekel der Sorte v liegt 

A mittlere freie Weglange 


U, 


v 


? mittlere Lebensdauer 
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Durch Division jeder Gl. (II.2) durch die dort auftretende Tragerbeweg- 
lichkeit 6, bzw. b_ und Summation iiber alle Tragerarten folgt fiir den 
allgemeinen Fall, daB im Plasma gq verschiedene Arten von positiven | 


Tragern vorhanden sind, unter Beriicksichtigung der Elektroneutralitat |f 


des Plasmas 


q 
yy = (11.3) if 
1=0 
die Beziehung 
q q i | 
Noes eed Pr i Beer ade te 1) 
pie; ea Pa = grad 2, = grad n_ (11.4) fy 


Unter Verwendung von Gl. (11.1) ergibt sich aus Gl. (II.4) 


q q 

et ie ree 
S| div 1 divi =— YS 2Laiv oradn, — 2 div eradn 
es ee ene Dies grad n, — > ~ div grad n_ 


(II.5) 


LwGpry Ge 
ew eck 


Es werde angenommen, daB die Trager einer Maxwellschen Geschwin- 
digkeitsverteilung gehorchen. Dann ist 


D, kT; Doe ee , 
oe (II.6a) ; Sig (II.6b) 
Weiter werde vorausgesetzt, daB 
LL, (II.7) und b>), (11.8) 


ist. Mit den Bedingungen (11.6), (11.7) und (II.8) vereinfacht sich 
GLUT Sih za 


Any Se (IL.9) 


Fiir einen zylindersymmetrischen Entladungsraum folgt aus (I1.9) 


a? n_ 1 ane b.. & G| 
ies | . ie, Come, a cee 
dy? ea ae UY toe jal b ¢ (1.10) 


wobei G, eine Funktion von n_ ist. 


Die Gl. (11.10) wurde von DorcELo, ALTING und Boers? fiir den 
speziellen Fall ¢g=2 hergeleitet und unter der Voraussetzung, daB die 
Tragererzeugungsfunktionen G, linear von n_ abhangen, diskutiert. 


» DorcELo, H.B., H. Artine u. C.J. Borers: Physica (Haag) 2, 959 (1935). 
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III. Die Tragererzeugungsfunktionen G, 
unter Berticksichtigung der Dissoziation der Ausgangsgase 


Es werde angenommen, daB die Bildung von positiven Ionen aus 
den Neutralkomponenten des Plasmas durch direkten Elektronensto8 
ein 1-stufiger Vorgang sei. Dann sind die TragererzeugungsfunktionenG, 
linear von n_ abhangig, also 

Gi =", (111.1) 


wobei 7, die Anzahl der von einem Elektron getatigten Ionisierungs- 
prozesse an Neutralteilchen der Sorte /ist. GJ. (I11.1) ist nur auf die Atome 
und Molekeln des Gasgemisches anzuwenden, welches der elektrischen 
Entladung vorgegeben ist, d.-h. nur auf die Neutralkomponenten des 
Plasmas, deren Dichte von der Elektronendichte »_ unabhangig ist. 
Diese Forderung ist aber fiir die Dissoziationsbruchstiicke nicht erfiillt ; 
vielmehr hangt ihre Dichte von der Elektronenenergieverteilung und der 
Elektronendichte m_ ab. Fiir die Dichte der Dissoziationsbruchstiicke N, 
kann man allgemein setzen 


Ni, == 02 = 0 CN Hg (III.2) 


wobei die mittlere Lebensdauer # des betrachteten Dissoziationsbruch- 
stiickes der Tatsache Rechnung tragt, da8 im Mittel nach dem Ablauf 
der Zeit } simtliche zu Beginn dieses Zeitintervalls vorhandenen Bruch- 
stiicke verschwinden und durch neue ersetzt werden miissen, wahrend 
€ -N die Zahl der durch ein Elektron bewirkten Dissoziationen bedeutet. 
In den folgenden Betrachtungen werde @? als von m unabhangig ange- 
sehen. 

Es wird jetzt eine doppelte Indizierung eingefiihrt, wobei der erste 
Index v auf das Ausgangsmolekiil (vor der Dissoziation) hinweist, wah- 
rend der zweite Index w zur Unterscheidung der beiden aus einem Molekiil 
durch Dissoziation entstandenen Bruchstiicke dient. 

Da 7, direkt proportional der Dichte der Molekiile der Sorte / ist, 
14Bt sich mit der neu eingefiihrten Indizierung fiir die Erzeugungsfunk- 
tion G,,, des durch Dissoziation einer Molekel der Sorte v entstandenen 
Bruckstiickes (v, w) schreiben 


Gas = Oca Ny Now ne =p, (111.3) 
Now = Hate Ep, 

wobei ¢,,, fiir die beiden aus einer Molekel entstandenen Bruchstiicke 
(v, 1) und (v, 2) gleich ist, also 


mit 


er aa ae (111.4) 


Indiziert man die nichtdissoziierbaren Bestandteile mit 7, die disso- 
ziierbaren, aber nicht dissoziierten Molekeln mit v und die durch Disso- 
ziation entstandenen Molekiilbruchstiicke mit vw, so erhalt man allge- 
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mein fiir die Summe in Gl. (I1.10) 


q r: q ; = ‘ vw | 
FHan (HH + yw) tnt > Dee, Syl 
j=0 / = } 


wobei q’ nichtdissoziierbare und g—q' dissoziierbare Plasmabestandteile _ | 


angenommen wurden. Mit (III.5) folgt aus (11.10): 


ane 4 1 an tAn_+ Bn? =0 (111.6) 
dr oe teh 
mit den Abkiirzungen 
a ee 
A= i +2 s" a (Diay: Pa Nee, CLE 
a(t eS 2 w=1 bow 


Dabei sind A bzw. B ein MaB fiir die Tragerneuerzeugung aus nicht- 
dissoziierten bzw. durch Dissoziation entstandenen Plasmabestand- 
teilen. Die Lésungsfunktion n_(v) fiir Gl. (III.6) mu8 auBerdem folgen- 
den drei Nebenbedingungen gentigen 


n_(0) =mo_ (III.8a); (S=)_,=0 (III.8b) und n_(R) =0. (IIL.8c) 


IV. Bestimmung der C,, (U_)-Funktion 
Z, bedeutet die Anzahl der von einem Elektron der Temperatur U_ 
in der Zeiteinheit bewirkten Dissoziationen von Molekeln der Sorte v. 
Die Anzahl der Dissoziationsprozesse, die in der Zeiteinheit durch die 
dn_-Elektronen, deren Geschwindigkeiten zwischen v_ und v_ +dv_ 
legen, getatigt werden, betragen 


dZ, = v_D,0,yN,an_ (IV.A) 


Durch Integration tiber alle Elektronengeschwindigkeiten von v_ =O 
bis v_ =oo erhalt man aus (IV.1) die gesuchte Funktion 


Z, =? Y Uv J 2, Ost dn_ (IV.2) 
mit 0 


Die Wahrscheinlichkeit D,, da ein ElektronenstoB zur Dissoziation 
einer Molekel der Art v fiihrt, ist wie die Anregungsfunktion fiir Schwin- 
gungen im Molekiil durch Elektronensto8 eine Funktion der Elektronen- 
energie. Dabei existiert eine Elektronenenergie, fiir die D, ein Maximum 
besitzt. Dieser Verlauf von D, laBt sich durch die Funktion 


(Cie Ue U, 
Dip 2 ex at IV. 

Mies P Usp a ie) 
darstellen. 
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Analog 1aBt sich fiir nicht zu kleine U-Werte Q,(U) ausdriicken durch 


U U 
Des NY Se ie (IV.4) 


vqgM vqgM 


Nach Einfithrung der Abkiirzungen 


C.. : Usp 
Np eae FF sbeste! bund VC, = Seema 


is — U 


(IV.5) 


CL 
Fig. 1. Anzahl der pro Zeiteinheit durch ein Elektron getatigten Dissoziationen bei der Gasdichte 1 in 
Abhangigkeit von der Elektronentemperatur 


erhalt man mit (IV.3), (IV.4), (IV.5) und der Annahme, da die Elek- 
tronen eine Maxwellsche Geschwindigkeitsverteilung besitzen, 


1 
26? 1 Dym@Qum 
¢, = —yUs— 


x 
TU? 4yDM *vqgM 
00 (IV.6) 
x [22 —Aepm) exp| : a aa 1) % aS | 2| dX, 
\%yD M *yqM *y DM 
%y Do 
Durch partielle Integration folgt aus (IV.6): 
, a Gao iN 5 
c= 2% Yh eM Om .eUau x 
‘ es i Vy DM XyqM (UW 7) 
e %*%y Do 2 2€ . 2€E 
x eae (8 po tex2n0+— XypDot os 
mit den Abktirzungen : 
1 1 3 
———— Ee ela ee 2 ot 
% yD M *yqM ee 
In Fig. 1 ist der Verlauf der Funktion ¢ (U_) schematisch wiedergegeben. 


Z. Physik. Bd. 158 28 
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V. Zur Lésung der Differentialgleichung (III.6) 


E. SPENKE?® berechnete die radiale Elektronendichteverteilung im 
Plasma der positiven Sdule einer Glimmentladung fiir den Fall, daf 
neben einstufigen Ionisationsprozessen auch zweistufige vorkommen. 
Die zweistufige Ionisation liegt auch dem in dieser Arbeit behandelten 
Problem zugrunde. Wahrend E. SPENKE in seiner oben zitierten Arbeit 
als ersten Schritt des zweistufigen Ionisationsvorganges die Bildung 
eines durch ElektronenstoB angeregten Atoms bzw. Molekiils ansieht, 
besteht in dieser Arbeit der entsprechende erste Schritt in der Dissozia- 
tion des Molekiils durch ElektronenstoB. Beide Probleme fiihren daher 
auch auf formal gleiche Differentialgleichungen fiir die radiale Elektro- 
nendichteverteilung. Nur die Bedeutung der Konstanten (beziiglich 1_ 
und 7) dieser Gleichungen ist in beiden Fallen verschieden. Man kann 
sich daher E. SPENKEs Behandlung dieser Differentialgleichung an- 
schheBen. 

Durch Einfithren der neuen Veranderlichen 


o= JA: r (V.1a) und m =—— (V.1b) 


No- 


1aBt sich Gl. (II1.6) zunachst in die Form bringen: 


mv’ (0) + -. m’ (0) + m(o) + %9_ m*(o) =0. (V.2) 


— 


Die Differentialgleichung (V.2) erweist sich als nicht exakt lésbar. Es 
werden daher zwei Grenzfalle betrachtet: 


B 
Mis Non ee und De Mg] —r00. 


Im ‘ersten: Falle 7_ = +0 erhalt SPENKE aus Gl. (V.2) unter Beriick- 


sichtigung der drei Nebenbedingungen (III.8a, b, c) die Beziehung 


\4-R=00, (V3) 


wobei @ die 1. Nullstelle der Funktion n_ (0) ist. Fiir 0, folgt weiter 


t=2,405 
BN, 
Go = 2,405 — mg. = ae [ #Jé dt =2,405 — 0,865 Sg en 
t=0 


Aus (V.3) und (V.4) ergibt sich dann 


AR? = (2,405 — 0,865 FM) (V.5) 


8 SPENKE, E.: Z. Physik 127, 221 (1950). 
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Im zweiten Falle m_ —> oo ist das in m lineare Glied in der Gl. (V.2) 


gegentiber dem quadratischen zu vernachlassigen. Durch einen Potenz- 
reihensatz lost E. SPENKE die so erhaltene Differentialgleichung. Man 
erhalt unter Beriicksichtigung der Nebenbedingungen fiir das vor- 
liegende Problem 


Digs a ae (V.6) 


VI. Spezialisierung von Gl. (V.5) und Gl. (V.6) auf den Fall q’=0, 
q=—1 
Die Spezialisierung g’=0, g=1 bedeutet eine Entladung in einem 
einkomponentigen, dissoziierbaren Gas. Es werde jetzt weiter voraus- 
gesetzt, daB die Molekel bei der Dissoziation in zwei gleiche Bruchstiicke 
zerfallt. Damit wird aus (III.7a) und (III.7b) 


= b_ "o . — b_ Por 
A=—=%  (VI.4a); B= 2- Po (VI.4b) 


Pur den Fall 1). “0 erhalt man aus (V.5) 


be Yomi = ; 891651 NE No a V1.2 
= B= (2,405 0,865 + Mo. ee (V1.2) 


Bei Verwendung der von KILLIAN? hergeleiteten Funktion fiir 7 erhalt 
man fiir 7/b allgemein den Ausdruck 


1 = f-g-(yNP (VL3) 
mit den Abkiirzungen 
1 1 
a MU Le heclehee U; 
f= ie (VI.4a); g=e* la (VL.4b); =. (VI-4c) 
Aus Gl. (VI.2) und (VI.3) ergibt sich 
wa h g 2 2 
No)? = —— (2,405 — K 01201 V1.5 
ef ) a P to 80 cos) ( 


mit K =3,46-m_- 91. 

Hierbei ist vorausgesetzt, daB die Anzahl der dissoziierten gegentiber 
den nichtdissoziierten Molekeln klein ist. 

Aus GI. (VI.5) ersieht man, daB die Abweichungen der Funktion 
N,=¢(U_) von dem Funktionsverlauf, der fiir den Fall resultiert, daB 
keine Dissoziation stattfindet, hauptsachlich auf drei Ursachen zurtick- 
gefiihrt werden kénnen: 


4. Hinreichend hohe Stromdichte der Entladung (groBes K), 


C KILLIAN: Phys. Rev. 35, 1238 (1930). 
23% 
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2. hohe Dissoziationswahrscheinlichkeit (groBes ¢) und 

3. wesentlich leichtere Ionisierbarkeit der Molekelbruchstiicke als der 
Molekiile, also fo; 201 >> fo 8o- 

Die Beriicksichtigung der Bedingung fiir die Giiltigkeit von G1. (V1.5) 


hat zur Folge, daB diese Gleichung nur auf Falle angewendet werden 
darf, bei denen die drei oben aufgefiihrten Einfliisse auf die Elektronen- 


ln N, —— 


B 
Fig. 2. Druckabhangigkeit der Elektronentemperatur fiir den Grenzfall 1 _- was — 0. Es seien die Disso- 


ziationsprodukte nicht wesentlich schwerer ionisierbar als die Molekiile. Ausgezogene Kurve: Keine Disso- 
ziation der Molekeln durch ElektronenstoB. Gestrichelte Kurve: EinfluB der Dissoziation der Molekeln durch 
ElektronenstoB 


temperatur insgesamt gering sind. Die Bedingung (VI.6) kann im all- 
gemeinen durch Wahl einer hinreichend kleinen Entladungsstromstarke 
erfiillt werden. 

Aus Gl. (VI.5) folgt, daB die Dissoziation der Molekeln bei der Ent- 
ladung eine Anderung der Elektronentemperatur zur Folge hat. Bei 
konstant gehaltener Stromdichte wird die Elektronentemperatur durch 
Dissoziation um so starker herabgesetzt, je groBer das Verhaltnis der 
Anzahl der ionisierten Molekelbruchstiicke zu der Zahl der ionisierten, 
aber undissoziierten Molekiile ist. Die Dissoziation wirkt sich also um so 
starker auf die Elektronentemperatur aus, je leichter ionisierbar die 
Molekiilbruchstiicke sind und je gr6Ber die Dissoziationswahrscheinlich- 
keit der Moiekiike bei einem ElektronenstoB ist. Aus dem Verlauf der 
Funktion €(U_) (Fig. 1) folgt weiter, daB in dem Gebiet der Elektronen- 
temperatur, in dem das Maximum von €(U_) liegt, mit einer besonders 
starken Abnahme der Elektronentemperatur bei konstanten N, durch 
Dissoziation zu rechnen ist. Dagegen wird im Bereich sehr kleiner und 
sehr groBer Elektronentemperatur der Verlauf der Funktion N,(U_) 
nicht mehr nennenswert durch die Dissoziation beeinfluBt. Fig. 2 gibt 
diesen Verlauf von N)(U_) schematisch wieder. 
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Besitzt ein Molekiil eine hohe Dissoziationswahrscheinlichkeit bei 
ElektronenstoB, so ist die Bedingung (VI.6) bei nicht zu groBer Strom- 
dichte nur noch erfiillt, wenn die bei der Dissoziation entstandenen 
Molekiilbruchstiicke im Vergleich zu den undissoziierten Molekiilen sehr 
schwer i1onisierbar sind, also 


for 801 <fok- (V1.7) 


In diesem Falle ist der Verlust der undissoziierten Molekiile durch 
Dissoziation nicht mehr zu vernachlassigen. Ist die Bedingung (V1.7) 


inN, —- inN, 
Fig. 3 Fig. 4 


Fig.3. Druckabhangigkeit der Elektronentemperatur fiir den Grenzfall ny_- a — 0. Bei hoher Dissozia- 


tionswahrscheinlichkeit seien die Dissoziationsprodukte schwer ionisierbar im Vergleich zu den Molekeln. 
Ausgezogene Kurve: Keine Dissoziation der Molekeln durch ElektronenstoB. Gestrichelte Kurve: Einflu8 
der Dissoziation der Molekeln durch ElektronenstoB 


B 
Fig. 4. Druckabhangigkeit der Elektronentemperatur fiir den Grenzfall m)_- Ti — oo, Ausgezogene Kurve: 


Vollstandige Dissoziation der Molekeln durch Elektronensto8. Gestrichelte Kurve: Unvollstandige 
Dissoziation der Molekeln durch Elektronensto8 


hinreichend erfiillt, so wird die durch den zweiten Summanden in dem 
quadratischen Ausdruck auf der rechten Seite von GI. (VI.5) bewirkte 
Abnahme der Elektronentemperatur durch Dissoziation nur klein sein. 
Wegen ihrer schweren Ionisierbarkeit lassen sich die Molekiilbruchstiicke 
als Trager gegeniiber den ionisierten Molekiilen vernachlassigen. Die 
Dissoziation wirkt sich in diesem Falle hauptsachlich in einer Abnahme 
der Dichte der undissoziierten Molekeln aus. Das bedeutet aber eine 
Zunahme der Elektronentemperatur durch Dissoziation im Gebiet des 
maximalen Wertes von €(U_). Im Gebiet sehr kleiner und sehr groBer 
Elektronentemperaturen zeigt die Funktion Nj(U_) wiederum nur eine 
vernachlassigbare Beeinflussung ihres Verlaufs (Fig. 3). 


Fiir den Fall m9_ = —> oo erhalt man aus (V.6) mit (III.7b), (111.3) 


N2=L & (V1.8) 


0 ~ Onan 
M-C01* for Sor 
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mit 
2,927 
— aR OR, 
Gilt die Bedingung 
No S > 00 (V1.9) 


so werden fast alle Molekeln in Bruchstiicke dissoziiert sein. Im Grenz- 
fall der vollstandigen Dissoziation erhalt man aus (VI.8) den fiir die 
Bruchstiicke charakteristischen Verlauf von N,(U_). Ist hingegen die 
Dissoziation nicht vollstandig, so wird man mit abnehmender Strom- 
dichte der Entladung eine Erhéhung der Elektronentemperatur gegen- 
iiber den Werten von U_ fiir den Fall vollstandiger Dissoziation zu er- 
warten haben (Fig. 4). Dieses laBt sich so deuten, daB im Rahmen der 
Naherung, mit der man nach Gl. (VI.8) gelangte, sich die unvollstandige 
Dissoziation in einer Abnahme der Dichte der Molekiilbruchstiicke be- 
merkbar macht, wahrend die wenigen ionisierten undissoziierten Mole- 
keln gegeniiber den ionisierten Bruchstiicken vernachlassigt sind. Diese 
Vernachlassigung ist um so mehr gestattet, je geringer einerseits die 
Dichte der undissozierten Molekeln und zum anderen die Ionisierungs- 
wahrscheinlichkeit der Molekiile ist. 


Herrn Professor Dr. H. CorpEs bin ich fiir sein forderndes Interesse an dieser 
Arbeit zu groBem Dank verpflichtet. 


Zeitschrift fiir Physik 158, 433—443 (1960) 


Aus dem Physikalischen Institut der Technischen Hochschule Karlsruhe 
und der Kernphysikalischen Abteilung des Max-Planck-Instituts fiir Chemie 
(Otto-Hahn-Institut) in Mainz 


Untersuchung der direkten Paarbildung 
durch Elektronen* 


Von 
L. CRIEGEE 
Mit 3 Figuren im Text 


(Eingegangen am 30. Januar 1960) 


The direct production of electron-positron-pairs by 31:5 MeV-electrons has been 
investigated using a counting device. The external electron beam of a betatron, 
collimated and by deflection cleaned of photons, passed through a thin copper foil, 
and was collected in a Faraday cup. The fast positrons emerging from the foil were 
analysed in a magnetic field and detected by a plastic scintillator. By varying the 
thickness of the foil the differential cross section for (real) trident production was 
obtained. It was found to amount to about one third of the cross section predicted 
by Buasua’s theory (with k= hk’ = 1). 


I. Einleitung 


Die Erzeugung von Elektron-Positron-Paaren durch energiereiche 
Elektronen (,,Dreiergabeln“, “‘tridents”’) wurde schon in den dreiBiger 
Jahren in verschiedenen theoretischen Arbeiten?® beschrieben. Die 
ersten Versuche, diesen ProzeB beim EinschieBen von #-Strahlen in 
Nebelkammern zu beobachten, brachten einander widersprechende Er- 
gebnisse. Einige Autoren®!° berichteten, daB der Wirkungsquerschnitt 


* Vorgetragen auf der Hauptversammlung der Physikalischen Gesellschaft der 
DDR am 16. 4. 1959 in Leipzig. 

1 Furry, W.H., u. J.F. Carrson: Phys. Rev. 44, 237 (1933). 
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5 Nisutna, Y., S. TomonaGa u. M. Kopayasti: Sci. Pap. Inst. Phys. Chem. Res., 
Tokyo 27, 137 (1935). 

6 STUECKELBERG, E.C.G.: Helv. Phys. Acta 8, 325 (1935). 

? BuaBua, H. J.: Proc. Roy. Soc., Lond. A 152, 559 (1935). — Proc. Camb. Phil. 
Soc. 31, 394 (1935). 

8 Racauw, G.: Nuovo Cim. 14, 93 (1937). 

9 SKOBELTZYN, D.: Nature, Lond. 133, 23, 565, 646 (1934). 

10 Sirva, MARQUES DA: C. R. Acad. Sci. 202, 2070 (1936). — Ann. Phys., Paris 


11, 504 (1939). 
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die theoretischen Voraussagen um drei Zehnerpotenzen tibertraf, an- 
dere4,12 konnten iiberhaupt keine Positronen finden. Eine Beschrei- 
bung dieser und anderer frither Experimente findet man bei CRANE und 
HaLperN?%, Weitere Untersuchungen!* 18 zeigten aber in den folgenden 
Jahren, daB der ProzeB nicht wesentlich haufiger vorkommen konnte, 
als es die Theorie aussagte. 

Der erste Nachweis der Paarbildung durch Elektronen gelang 1949 
mit der Kernplattentechnik!?°. Seit der Zeit fanden mehrere Autoren 
in elektronenempfindlichen Emulsionen, die mit Elektronen aus der 
Hohenstrahlung2!~34 oder aus Beschleunigern®®** beschossen worden 
waren, einzelne Ereignisse, bei denen sich eine Elektronenspur in drei 
verzweigte. Einer quantitativen Auswertung dieser Ereignisse standen 
zwei Schwierigkeiten entgegen: Einmal war ein Teil der Dreiergabeln 
dadurch entstanden, daB ein y-Quant zufallig dicht bei einer Elektronen- 
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spur ein Paar erzeugt hatte (,,Bremsstrahlungspaar‘‘ oder “‘pseudotri- 
dent”’ genannt) und zum anderen war es bei den Hohenstrahlungs- 
experimenten schwer, die Energie des Primarelektrons, die in die Ab- 
schatzung der Bremsstrahlungspaare eingeht?’, hinreichend genau zu 
bestimmen. In den meisten neueren Kernplattenarbeiten 2, 25, 34, 37, 38 
wurden innerhalb der Fehlergrenzen (rund 10% bei #4, 20% bei 38, sonst 
gr6Ber) ebenso viele echte Dreiergabeln gefunden, wie die Bhabhasche 
Theorie’ (mit einer Korrektur?®, s. unten) voraussagte. Einige Autoren 
fanden dagegen mit einem anderen Auswertungsverfahren eine um 
einen Faktor 1,8 bis 4 gréBere Haufigkeit #33. 

In der vorliegenden Arbeit sollte nun versucht werden, die Paar- 
bildung durch Elektronen mit einer anderen experimentellen Methode 
zu untersuchen, die es im Prinzip erlaubt, die Haufigkeiten der direkt 
erzeugten und der Bremsstrahlungspaare gesondert zu messen. Dazu 
wurde der herausgelenkte Elektronenstrahl eines Betatrons durch 
magnetische Ablenkung von mitfliegenden y-Quanten gesdubert und 
durch eine diinne Kupferfolie geschossen. Von den in dieser Folie er- 
zeugten Paaren wurden die energiereichen Positronen magnetisch analy- 
siert und mit einem Szintillationszahler nachgewiesen. Da die Zahl der 
auf dem Umweg iiber Bremsstrahlung erzeugten Positronen quadratisch 
von der Foliendicke abhangt, laBt sich durch Variation dieser Dicke die 
(linear anwachsende) Haufigkeit der direkt erzeugten Positronen be- 
stimmen. 


II. Theorie 


BHABHA’ gibt in seiner Arbeit den differentiellen Wirkungsquer- 
schnitt fiir die direkte Paarbildung in Abhangigkeit von den Energien 
des Primarelektrons und der beiden Paarteilchen an. 


Die Formel fiir den Wirkungsquerschnitt enthalt ferner zwei unbestimmte Kon- 
stanten der Gré®enordnung eins, k und k’. Es werden namlich bei der Naherung, mit 
der sich die Formei geschlossen ableiten la8t, nur solche Prozesse beriicksichtigt, in 
denen der Seitwartsimpuls (senkrecht zur Primarrichtung) des RiickstoBkerns kleiner 
als k- m,c und derjenige des virtuellen Gammaquants kleiner als k’ - myc ist. DaB die 
Prozesse mit gréBeren Seitwartsimpulsen selten sind, sieht man sowohl mathematisch 
aus dem nicht vereinfachten Integranden als auch physikalisch aus der Winkelver- 
teilung der Teilchen (s. unten). Im folgenden wird immer k = k’ = 1 genommen®®,8. In 
der Murotaschen Theorie*® wird analog die Integration tiber diejenige Komponente 
des Kernimpulses, die senkrecht auf der Richtung des virtuellen Gammaquants 
steht, nur bis «% - m,c erstreckt, und hier entsprechend «= 1 gesetzt. 


Zum Vergleich mit den Ergebnissen der Kernplattenarbeiten wird 
die Bhabhasche Formel von verschiedenen Autoren’? naherungsweise 
iiber die Energien beider Paarteilchen integriert. Fiir die vorliegende Arbeit 
wurde sie numerisch nur tiber die Energie des Paarelektrons integriert. Das 


39 Murota, T., A. UrpA u. H. Tanaka: Progr. Theor. Phys. 16, 482 (1956). 
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resultierende Positronenspektrum ist als Kurve / in Fig. 3 eingetragen. 
Der mittlere Winkel @ zwischen dem Primarelektron und dem Positron 
wird bei BHABHA angegeben zu 


S| 
| 
|= 
i] 
Se 


(1) 


wobei E,,, die kinetische und mc? die Ruheenergie des Positrons ist. 


Die Giiltigkeit der Bhabhaschen Theorie wird eingeschrankt durch 
die hier schlecht erfiillte Forderung, daB die Energien beider Paarteilchen 
klein gegen diejenige des Primarelektrons sein sollen. Frei von dieser 
Einschrankung sind zwei neuere theoretische Arbeiten** 4°, von denen 
die eine? allerdings keine unmittelbar mit dem Experiment vergleich- 
bare Angaben liefert. Murota, UEDA und TANAKA®® geben dagegen fiir 
die Paarbildung durch schwere geladene Teilchen ebenso wie BHABHA 
einen differentiellen Wirkungsquerschnitt o an. Das aus der entsprechen- 
den numerischen Integration folgende Positronenspektrum ist durch 
Kurve 2 in Fig. 3 dargestellt. Zusatzlich zu o wird aber fiir den Fall, 
daB das Primarteilchen ein Elektron ist, ein zweiter (sonst vernachlassig- 
bar kleiner) Beitrag o’ ausgerechnet. Da das Interferenzglied nicht ange- 
geben wird, erhalt man als obere und untere Grenze fiir die Aussage der 


Theorie die Wexte Fae 
o,=0+0'+2]}o0' Q) 


Ge =o+0'—2]oo' : 


die zu den gestrichelten Kurven 2a und 20 fiihren. Der vernachlassigte 
Austauscheffekt andert nach Angabe der Autoren den totalen Wirkungs- 
querschnitt um weniger als 1%, kann aber den differentiellen Querschnitt 
im interessierenden Gebiet viel starker herabdriicken. Die Abschirmung 
des Kernfeldes spielt in dem untersuchten Energiebereich nur eine 
unwesentliche Rolle’: 89: 404 


III. Die Apparatur 


Die Versuchsanordnung ist in Fig. 1 dargestellt. Die Seitenwadnde 
der auf Vorvakuum evakuierten Me8kammer bestehen aus unmagne- 
tischem Stahl. Boden und Deckel werden in 9,4 cm Abstand von den 
Polschuhen eines Elektromagneten gebildet und sind mit Simmerringen 
abgedichtet. Zwischen den Polen herrscht ein homogenes Magnetfeld 
von 8000 ®, das nach einem Kernresonanzsignal eingestellt und mit 
einer Stromstabilisierung konstant gehalten wird. 

Die Elektronen werden mit einer Sektorspule aus dem abgeschmolze- 
nen Ringrohr des Brown-Boveri-Betatrons herausgelenkt*?. Der Zeit- 

40 MonTALpI, E., u. M. PusterRLtA: Nuovo Cim. 5, 961 (1957). 
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punkt der Auslenkung wird durch einen Integrationskreis so gesteuert, 
daB die mittlere kinetische Energie der Elektronen in der MeBkammer 
31,5 MeV betragt. (Unsicherheit der Eichung +0,3 MeV). Die Halb- 
wertsbreite der Energieverteilung ist kleiner als 0,2 MeV42. Die Elek- 
tronen werden durch einen ersten Kollimator grob ausgeblendet, durch- 
fliegen dann eine Ionisationskammer und gelangen durch ein zweites 
Kollimatorrohr in die MeBkammer. Nach etwa 90° Ablenkung treffen 


Scare 
sesecates 
sacneses 


oe 


2-2 Porartin 
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Fig. 1. Versuchsaufbau. Die links vom Betatron kommenden Elektronen (ausgezogener Strahl) durchfliegen 

einen ersten Kollimator und eine Ionisationskammer und gelangen durch ein zweites Kollimatorrohr in die 

evakuierte MeBkammer. Nach etwa 90° Ablenkung im Magnetfeld fliegen sie durch eine diinne Kupferfolie, 

verlassen dann die Kammer durch eine diinne Kunststoffolie und werden schlieBlich in dem Faraday-Becher 

abgebremst. Wird in der Kupferfolie ein Paar mit einem Positron passender Energie erzeugt, so fliegt dieses 
nach 180° Ablenkung in den Nachweiskristall 


sie (auf einem Fleck von 17mm Héhe und 7mm Breite) das fiir die 
Paarerzeugung vorgesehene Target. Es besteht aus einer 10 y und einer 
20 u dicken Kupferfolie, die sich (mit einer Fernsteuerung) unabhangig 
voneinander um eine senkrechte, direkt vor der Bleiwand (s. Fig. 1) ste- 
hende Achse in den Strahl hinein- und aus ihm herausschwenken lassen. 

Von den in den Folien erzeugten Paaren fliegen die energiereichen 
Positronen fast genau in Vorwéartsrichtung der Primarelektronen 
[s. Gl. (4)] und lassen sich daher nach 180° Ablenkung nahezu quan- 
titativ (s. unten) mit einem Szintillationszahler nachweisen. Der 
Szintillationskristall* ist 35 mm hoch, 30 mm breit und 25 mm dick, 
mit Magnesiumoxyd beraucht und durch Silikonfett mit einem Licht- 
leiter optisch verbunden. Die Positronen erreichen ihn durch ein 30 mm 
hohes und 26 mm breites Fenster einer Bleiblende. Zur Messung der 
Positronen verschiedener Energie laBt sich das ganze aus Blende, Kristall, 
Lichtleiter, Multiplier** und Vorverstarker bestehende System langs 


* NE 102, Fa. Nuclear Enterprise. 
*k FS 9a, Fernseh A.G., Darmstadt. 
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der Achse des Lichtleiters verschieben. Die Energieauflosung JE dieses 
Positronenspektrometers liegt zwischen 2,90 und 3,00 MeV mit einer | 
relativen Unsicherheit von 2 bis 3%. Die Verschiedenheit der einzelnen 
AE erklart sich daraus, daB die Bleiblenden nicht genau in der Ebene 
der 180°-Fokussierung liegen und je nach der Positronenenergie ver- 
schieden dick gewahlt werden, der Fehler aus der Schwierigkeit, die 
Transparenz der Blendenkanten abzuschatzen. 

Da der Flugweg der Positronen ihrer Gesamtenergie direkt, der 
mittlere Erzeugungs-? und Vielfachstreuwinkel* dagegen umgekehrt 
proportional ist, erhalt man am Kristall eine von der Energie unab- 
hangige Hohenverteilung. Der relative Anteil /, der in einer 10, 20 bzw. 
30 u starken Cu-Folie erzeugten Positronen, der nach dieser Verteilung 
oben und unten auf die Blendenkanten trifft, betragt: 


[h=0,05) KS O0Cn eee Ce (2) 


Zur Berechnung der Héhenverluste /, wurde die Winkelverteilung, mit der die 
Positronen erzeugt werden, analog derjenigen der Bremsstrahlung durch die Summe 
zweier GauB-Funktionen™ dargestellt, und der mittlere Erzeugungswinkel Gl. (1) 
entnommen. Die Winkeldivergenz der Primarelektronen wurde vernachlassigt. 
Das ist bei den héchsten Positronenenergien nicht mehr zulassig, jedoch recht- 
fertigen dort die groBen MeBfehler keine genauere Rechnung. Die auf dem Umweg 
uber ein y-Quant erzeugten Positronen haben denselben mittleren Erzeugungs- 
winkel*, erleiden aber deshalb etwas geringere Héhenverluste als die direkt er- 
zeugten, weil sie 1m Mittel einen kiirzeren Weg in der Folie zuriicklegen und so 
weniger gestreut werden. Da der Unterschied aber keinen merklichen Einflu8 auf 
die MeBresultate hat, werden im folgenden Abschnitt fiir alle Positronen verein- 
fachend die gleichen, oben angegebenen Héhenverluste /, vorausgesetzt. 


Der Multiplier ist zum Schutz gegen das magnetische Streufeld mit 
zwei konzentrischen Zylindern aus m-Metall umgeben. Die an der 
Anode abgenommenen Impulse werden in Rechtecke von 0,8 usec Dauer 
verwandelt, verstarkt und einem Vielkanaldiskriminator* zugefiihrt. 
Dessen eingebaute Torschaltung wird 2 usec nach dem Ende des (2 bis 
3 usec langen) Elektronenblitzes geschlossen, so daB die meisten der- 
jenigen Stérimpulse, die von den Einfangquanten thermischer Neu- 
tronen stammen, Zu spat kommen. Die schnellen Photoneutronen, die 
hauptsachlich in der Nahe des Betatrons entstehen, werden durch 20 cm 
Paraffin, die Bremsquanten durch 60 bis 80 cm Blei in Héhe des Soll- 
kreises stark geschwacht. Zum Schutz gegen gestreute Quanten ist 
der Kristall von vier Seiten mit Blei umgeben. Die durch Cerenkoy- 
Strahlung im Lichtleiter erzeugten Stérimpulse liegen weit unterhalb 
der Diskriminatorschwelle. 


* Mark Ia, Sunvic Ltd. 
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Die Primiarelektronen, die die Kupferfolien durchquert haben, ver- 
lassen die MeBkammer durch eine 40 starke Folie * und gelangen durch 
eine weitere einseitig metallisierte Folie* in das HochvakuumgefaB, das 
den Faraday-Becher enthalt. Um die Abbildung des Magnetfeldes, die 
den am Kammereingang kreisférmigen Strahlquerschnitt in einen (beim 
Faraday-Becher) elliptischen verwandelt, zu korrigieren, wird am Kam- 
merausgang das Randfeld einseitig mit einem Eisenklotz (‘‘shim”’) 
geschwacht. Ein weiterer magnetischer Nebenschlu8 am Kammereingang 
verhindert, da die wenigen energiedrmeren Elektronen, die im Strahl mit- 
fliegen, zu frith abgelenkt werden und an der Kante der Eingangs6ffnung 
Bremsstrahlung auf den Kristall hin emittieren. Das Austrittsfenster der 
Kammer ist so groB, daB auch der durch die Vielfachstreuung (0,02 rad 
in einer 30 u-Kupferfolie) aufgefacherte Strahl die Kanten nicht merklich 
trifft und dort keine von der Foliendicke abhangigen Stoéreffekte ver- 
ursacht. 


Der Faraday-Becher ist im wesentlichen dem von Brown und 
TAUTFEST*® beschriebenen nachgebaut. Die in der Eingangsfolie ent- 
stehenden Sekundarelektronen werden durch ein auf — 70 V liegendes 
weitmaschiges Drahtgitter vom Auffanger ferngehalten. Die aufge- 
sammelte Ladung wird mit einem kompensierten Elektrometerschrei- 
ber ** registriert. 


IV. Messung und Auswertung 


Trotz der starken Abschirmung war die Zahlrate der Untergrund- 
impulse immer noch doppelt bis dreimal so grofB wie diejenige der aus 
einer 10 u-Folie registrierten Positronen. Daher waren bei dem geringen 
Elektronenstrom (5-1073 Amp) lange MeBzeiten notwendig, um die 
bei der Subtraktion des Untergrundes anwachsenden relativen sta- 
tistischen Fehler geniigend klein zu machen. Die Foliendicke wurde 
mit der Fernsteuerung haufig gedndert, damit Schwankungen des 
Untergrundes und der Sekundarvervielfachung des Multipliers még- 
lichst wenig EinfluB auf das Ergebnis hatten. Die elektronische Ver- 
starkung (vor allem des im Vielkanaldiskriminator eingebauten Ver- 
starkers) wurde mit einem an der Anode des Multipliers eingekoppelten 
Testimpuls oft tiberpriift. 


Da die Ladungsmessung mit dem Faraday-Becher von der Dicke 
der Kupferfolien abhing (die Vielfachstreuung in einer 10, 20 bzw. 30 u 
starken Folie brachte einen Ladungsverlust von 0,5, 2,9 bzw. 5,4%), 
wurden die in einer MeBreihe registrierten Impulszahlen auf konstante 


* Hostaphan, Fa. Kalle, Wiesbaden. 
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Aufladung des Kondensators und Einfadenelektrometers* bezogen, die | | 
an die DurchschuB-Ionisationskammer angeschlossen waren. Die Ioni- | 
sationskammer wurde jeweils wahrend der Messung des Untergrundes, | 
bei der die Folien aus dem Strahl herausgeschwenkt waren, mit dem | 
Faraday-Becher absolut geeicht (Unsicherheit 1,5 %). 

Ist (Ey, Eyjn) AE der Wirkungsquerschnitt, mit dem ein Elektron 
der kinetischen Energie Ey) ein Positron erzeugt, dessen kinetische 


; : ABE es : 
Energie zwischen open und xin + liegt, und ist od,= 


(9,75 £0,05) mg/cm? die Flachendichte der verwendeten 10 y-Kupfer- | 
folie, so erzeugen N, Elektronen in einer y-fachen solchen Folie 


vT =N,-— 99d, ®(Eo, Exin) AE (3) | 


2 | 
derartige Positronen S = 0:4,» 4022 Fur Cu). Die Zahl aie der 
Positronen, die auf dem Umweg iiber Bremsquanten in das gleiche 
Energieintervall emittiert werden, betragt dagegen: 


Ey 


yp PE \2 ‘ 
~ P=N-+ (5 ovd,) JE [ p(Eo. b) p(R, Exin) ah. (4) 


2 


Exin =) My c® 


Dabei sind g und wy die Wirkungsquerschnitte fiir Bremsstrahlung und 
Paarbildung*®. Als Bezugszahl fiir die unten angegebenen MeBwerte 
wird N, = 4,30 - 10° genommen. 

Da der Bruchteil /, der Positronen den Kristall nicht erreicht, erhalt 
man als Zahl Z, der registrierten [und auf Zahlverluste (<3 %) korri- 
gierten| Impulse: 


Z,=Ly+(k—h) (T+) +5 (P +P). (5) 


Z, ist dabei die Anzahl der Untergrundimpulse, die von der Dicke der 
Folien unabhangig ist, 7’ die linear und P’ die quadratisch anwachsende. 
(/, 7’ und 7, P’ kénnen vernachlassigt werden.) Statt der quadratischen 
Abhangigkeit (5) der Z, wertet man einfacher die lineare (6) aus, 


aa i See gh a Va ie 21) (6) 


der die nach (7) gebildeten Differenzen ¢, geniigen: 


y AEE Pier (7) 


Diese Differenzen ¢, sind in Fig. 2 fiir fiinf verschiedene Positronen- 
energien tiber der reduzierten Foliendicke » aufgetragen. Der Schnitt- 
punkt der durch sie gelegten Ausgleichsgeraden und der Senkrechten 


* Fa. Professor Dr. Max TH. EDELMANN u. Sohn, Miinchen. 
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y= gibt nach Gl. (6) ([ +7"). Entgegen dem urspriinglichen Ziel 
der Arbeit, die Ausgleichsgeraden aus den MeBpunkten allein zu bestim- 
men, wurde die Steigung P der eingezeichneten Geraden nach Gl. (4) 
der Theorie der Bremsstrahlung und Paarbildung entnommen (20% 
s. unten). Die Streuung der MeBwerte ist mit der Statistik vertraglich. 
Verschieden ausgefiihrte 7?-Tests fiir den Betrag der Abweichung aller 
45 Punkte von den Gera- 
den ergaben namlich eine 
Wahrscheinlichkeit = zwi- 
schen 10 und 20% 4’. Die 
Richtung der Abweichun- 
gen deutet allerdings auf 
eine weniger haufige in- 
direkte Paarbildung P. 
Ein MeB- oder Rechenfeh- ¢ 
ler, der diese Unstimmig- en 
keit erklaren konnte, wurde 
nicht gefunden. 

Den gréBten Beitrag zu 
T’ geben die Positronen, die 
durch auBen entstandene 
Quanten in den Folien er- 
zeugt werden. Dieser Effekt 2 
wurde mit einer Folie unter- Bi eee sae! 2 


aca noe —e reduzierle Folienticke v 
eee a Fig. 2. Dickenabhangigkeit der Zahlraten. Da die Erzeugungs- 


der Gr6éBe des Strahlquer- raten der Positronen einen linear und einen quadratisch von 


h itt h h itt der Foliendicke abhangigen Anteil enthalten, zeigen die Diffe- 
schnitts erausgescnnitten tenzen ¢ dieser Erzeugungsraten einen konstanten und einen 


war. Unter der naheliegen- linear anwachsenden Teil. Letzterer, die indirekte Paarbildung, 
. wurde fiir die eingezeichneten Ausgleichsgeraden der Bethe- 
den Annahme, daB die Heitlerschen Theorie*® entnommen. Der Schnittpunkt der 


600 


200 


f ? : =), Ale : ere : 

, auBere® Quantenstrom- Ausgleichsgeraden mit v=41/2 lieferte die direkte Paarbildung. 
ss 3 Die MeBreihen 1 bis 5 wurden bei Positronenenergien von 

dichte im Elektronenstrahl 7,0; 10,1; 13,2; 16,3 und 19,4 MeV gewonnen 


nicht wesentlich hoher als 
auf der iibrigen Folie war, ergab sich fiir die relative Korrektur der Wert 
AP 


= = (3,8 £44) 10°. (8) 


Als weitere Stdreffekte, die linear von der Foliendicke abhangen, 
wurden abgeschatzt: Die direkte Neutronenproduktion durch Elek- 
tronen in den Folien, diejenige in der Kammerwand durch Brems- 
quanten, die in den Folien entstanden waren, und schlieBlich die Brems- 
quantenemission (unter 90°) aus den Folien. Alle drei ergeben zusammen 


47 FisHeR, R.A.: Statistical Methods for Research Workers, Edinburgh: 
Oliver and Boyd 1956. 
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weniger als 7/100. Ebenfalls zu vernachlassigen ist der Hauptbeitrag 
von P’, die indirekte Neutronenproduktion in den Folien. Zur Berech- 
nung des Wirkungsquerschnitts ® wurde deshalb P’ =0 gesetzt und 7” 
(einschlieBlich Fehler) Gl. (8) entnommen. 

Bei Exin = 22,6 MeV wurde wegen der geringen Zahlraten nur iS gemessen und 
daraus direkt IT bestimmt. Zu den statistischen Fehlern der ¢,, die sich entspre- 
chend Gl. (7) aus denjenigen der Z, berechnen, wurde quadratisch ein weiterer 
Fehler von 0,04¢, addiert, der die Unsicherheit beriicksichtigt, mit der sich die 
Impulshéhenverteilung abschneiden lieB. Die so gewonnenen Gesamtfehler der &, 
bestimmten die statistischen Gewichte, mit denen sie in die Berechnung der T 
eingehen, und damit nach dem Fehlerfortpflanzungsgesetz die Fehler der 7. Die 
Unsicherheit des berechneten P wurde dabei zu 5% angenommen. Ein Maf fiir die 
Streuung der MeBpunkte um die Ausgleichsgeraden ist in den Fehlern der Ergebnisse 
nicht enthalten. 

Zur experimentellen Priifung der berechneten Héhenverluste /, wurde 
bei der kleinsten Positronenenergie (Ey;, = 7,0 MeV) der Zahlkristall mit 
der Blende um 15 mm einmal nach oben und einmal nach unten ver- 
setzt. Die Summe der dabei aus einer 10 u-Folie nachgewiesenen 


Positronen betrug (bezogen auf N, Elektronen, s. oben) 
Zi — Zo = 454421. (9) 


Damit zu vergleichen ist die bei normaler Zahlerstellung gewonnene 
und mit dem Héhenverlust /, korrigierte Positronenzahl ¢,. Sie betragt 


C¢, = 447 +22, (10) 
wenn man den mittleren Erzeugungswinkel nach Gl. (1), und 
Gael eer (10a) 


wenn man ihn doppelt so groB annimmt. 


V. Ergebnisse und Diskussion 


In Fig. 3 ist der Wirkungsquerschnitt ® der direkten Paarbildung 
(durch 31,5 MeV-Elektronen in Kupfer) tiber der Positronenenergie 
logarithmisch auigetragen. Die Bhabhasche Theorie’ liefert fiir diesen 
Wirkungsquerschnitt die Kurve J, die Murotasche® irgend eine Kurve, 
die zwischen 2a und 20 liegt, bei Beriicksichtigung des Austauscheffektes 
moglicherweise noch tiefer. 


Die in dieser Arbeit gewonnenen Me8punkte liegen etwa um einen 
Faktor drei unterhalb der Bhabhaschen Kurve. Diese Abweichung 14Bt 
sich kaum durch einen systematischen MeBfehler erklaren. Es ist daher 
anzunehmen, da die Bhabhasche Theorie im Gebiet relativ groBer 
Energieiibertragungen versagt. Uber den totalen Wirkungsquerschnitt 
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1aBt sich dagegen nichts aussagen, da er uberwiegend durch kleinere 
Energietibertragungen zustande kommt. Die Murotasche Theorie er- 
klart die MeBergebnisse dann, wenn man eine stark destruktive Inter- 
ferenz (Kurve 20) oder einen groBen Austauscheffekt annimmt. 


500 


200 


a 
S 


8 


— Din ub/MeV 


20 


70 


0 70 20 JO 
— [,,,/N MeV 
Fig. 3. Wirkungsquerschnitt der direkten Paarbildung. Kurve J gibt das aus der Bhabhaschen Theorie? 
gewonnene Positronenspektrum. Der Hauptbeitrag zu dem Murotaschen Wirkungsquerschnitt®® ist durch 
Kurve 2 dargestellt. 2a und 2b sind die Grenzen, bis zu denen ein nicht berechnetes Interferenzglied das 
Spektrum 2 verandern kann 


Die nur ungenau gemessene Winkelverteilung der Positronen ist nach 
Myc? 


Exin + myc? 


Gl. (9) und (10) mit einem mittleren Erzeugungswinkel # = 
vertraglich. 
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schen Instituts der Technischen Hochschule Karlsruhe ausgefihrt, ein groBer Teil 
der Auswertung im Max-Planck-Institut in Mainz. Meinem hochverehrten Lehrer, 
Herrn Prof. Dr. CHR. GERTHSEN, bin ich fiir viele Anregungen, die auch dieser 
nach seinem Tode begonnenen Arbeit zugute kamen, zu groBem Dank verpflichtet. 
Herrn Dr. K. Ort danke ich fiir den Hinweis auf dieses Thema, Herrn Prof. Dr. 
E. Huster und Herrn Dozent Dr. G. LAUKIEN fiir das férdernde Interesse, das sie 
der Arbeit entgegenbrachten, der Deutschen Forschungsgemeinschaft fiir materielle 
Unterstiitzung. Besonderen Dank schulde ich Herrn Dr. B. ZIEGLER fir viele 
wertvolle Beratung und tatkraftige Hilfe. 
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Ausmessung einiger weicher Gamma-Linien 
beim Neutroneneinfang in Europium 
mit einem Kristallspektrometer 
Von 
OTTO SCHULT 
Mit § Figuren im Text 
(Eingegangen am 19. Januar 1960) 


Ein Rontgenstrahl-Spektrometer mit gebogenem Kristall in DuMond-Anordnung 
wird beschrieben. Das Gerat dient am Reaktor der Messung von Einfang-Gamma- 
Strahlen zwischen 30 und 300 keV. Der zu einem Kriimmungsradius von 465 cm 
gebogene Quarz-Kristall hat eine Offnung von 1,2 x 2 cm? und ist senkrecht zur 
(101)-Ebene geschnitten. Die Untersuchung der Lichtstarke ergibt, daS der 
Kristall sich bei starken Reflexen nahezu wie ein idealer Kristall, bei schwachen 
Reflexen aber wie ein ideal imperfekter Mosaikkristall verhalt. 

Beim Neutroneneinfang in Europium werden auBer 7 Réntgen-Linien folgende 
starke Gamma-Linien beobachtet: 


89,851 +0,004 keV; 77,259+0,004 keV; 73,427 + 0,0035 keV; 

72,520 + 0,0035 keV; 71,032+0,0035 keV; 68,171 +0,0035 keV; 

52,871 +0,0025 keV; 51,977-+0,0025 keV; 46,1517 + 0,002 keV 
und 32,6346+ 0,0015 keV. 


u 


Die vorliegende Untersuchung betrifft die genaue Vermessung wei- 
cher Gamma-Linien beim Neutroneneinfang. Zwar kann damit nur ein 
kleiner Teil des gesamten Einfang-Gamma-Spektrums erfaBt werden; 
man wird jedoch erwarten, daB die meisten weichen y-Linien Uber- 
gangen zwischen niederen Anregungszustanden des Endkerns entspre- 
chen, und auSerdem werden beim Neutroneneinfang durch y-Kaskaden 
wohl alle tiefen Anregungszustande des Endkerns erreicht, was etwa 
beim £-Zerfall und bei der Coulomb-Anregung nicht der Fall ist. 
Bei der groBen mit dem Kristallspektrometer!® erreichbaren Genauig- 
keit wird es oft méglich sein, aus der Anwendung des Kombina- 
tionsprinzips giiltige Aussagen iiber das Termschema zu erhalten, be- 
sonders wenn man dazu, was fiir spater geplant ist, noch die Intensitaten 

* DuMonp, J.W.M.: Rev. Sci. Instr. 18, 626 (1947). 

2 SANDSTROM, A.: Handbuch der Physik, Bd. XXX (1957). 

3 KNow Es, J. W., G. Manninec, G.A. BARTHOLOMEY and P. J. Campion: Phys. 
Rev. 114, 1065 (1959). 

4 S1eGBAHN, K.: Beta- and Gamma-Ray Spectroscopy (1955). 

5 Petser, H.S., H.P. Rooxsspy and A. J.C. Witson: X-Ray Diffraction by 
Polycrystalline Materials. (1955). 
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der y-Linien und der Elektronen aus innerer Umwandlung bestimmt. 
Eine groBe Klasse von Kernen, besonders uu-Kerne, kénnen auBer 
durch Neutroneneinfang nur durch (d, p)-Prozesse erhalten werden. 
Mier diirften die Messungen weicher Neutroneneinfang-Gammas mit 
ihrer groBen Genauigkeit die an anderer Stelle* begonnenen Energie- 
messungen an (d, #)-Protonen, welche direkt Termenergien liefern, 
vorteilhaft erganzen. Auch die Deutung der Messungen von weichen 
Neutroneneinfangstrahlen mit Szintillationszahlern?»® und Koinzidenz- 
methoden® wird durch das Vorliegen genauer Energiewerte sehr er- 
leichtert. 


I. Die Methode 


Fir die Untersuchung wurde ein Spektrometer mit gebogenem 
Knistall gebaut. Es ist in der Anordnung ahnlich dem von HAMERMESCH 
u. a. beschriebenen ?°, 
aber einfacher im Auf- 
bau, mit kleinerem Kri- 
stall und mit einem 
Kollimator, der die 
Untersuchung hdherer & 
polmergien (zur “Zeit p\_ eee 
etwa 300 keV in erster 
Ordnung) nicht zulaBt. 


Die prinzipielle Anord- 
: : Fig. 1. Verlauf des Strahlenbtindels vom Quellpunkt A durch den 
nung zeigt Fig. 1. Kristall zum Nachweisgerat N. Die Kristallplatte ist zylindrisch 
Eine wenig ausge- gekriimmt, so daB sich die Netzebenen in Q schneiden 


dehnte Quelle A, die 

sich unmittelbar am Reaktor befindet, liegt auf dem Fokalkreis K 
(Durchmesser /=465 cm) des auf den Radius / gebogenen Kristalls. 
Nach der Braggschen Reflexion geht vom Kristall ein scheinbar von B 
kommendes Biindel gebeugter Strahlen aus, das im Nachweisgerat N 
gemessen wird, wobei der Kollimator zwischen Kristall und Nachweis- 
gerat die direkten ungebrochenen Strahlen von N abhalt. 


| 


Zur Aufnahme eines Spektrums wird bei fester Quelle der Kristall 
um genau meBbare Winkel gedreht und der Kollimator um den doppelten 
Winkel nachgestellt, so daB er die reflektierte Strahlung durchtreten 
1aBt. 


6 GREEN, J.W., A.J. SmirH, W.W. BuECHNER and M. Mazari: Phys. Rev. 
108, 841 (1957). 

7 DRAPER, J.E.: Phys. Rev. 114, 268 (1959). 

8 SKLIAREVSKI, V.V., E.P. STEPANOV u. B.A. OBINIAKOV: Atomnaya Energia 
4, 22 (1958). 

9 SuGeL, R.E.: Phys. Rev. 111, 1621 (1958). 

10 Rose, D., H. OSTRANDER and B. HAMERMESCH: Rev. Sci. Instr. 28, 233 (1957). 
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Nachfolgend wird der Strahlengang von der Quelle zum Nachweis- 
gerat naher diskutiert. Daraus ergeben sich die Dimensionen der Strah-_ 
lenquelle, der EinfluB einer Verschiebung der Quelle in Richtung AQ) 
(vgl. Fig. 1) auf die Linienbreite und andere Faktoren, die die MeB- | 
genauigkeit bestimmen. Wenn auf Grund dieser Uberlegungen alle. 
Dimensionen der Anordnung festgelegt sind, laBt sich eine Verteilungs- 
funktion w(e) angeben, wo ¢ folgendermaBen definiert ist: der Strahl 
von der Quellenmitte A auf dem Fokalkreis K trifft unter dem Winkel p 
auf die Netzebenen der Kristallmitte 0, die auch auf dem Fokalkreis 
liegt. Ein Strahl von irgendeinem Punkt der Quelle zu einem beliebig 
vorgegebenen Punkt des Kristalls trifft dann dort unter dem Winkel 
gy +e auf die Netzebenen. | 

Die Linienform und das Reflexionsvermégen JT der Kristallplatte | 
hangt auBer von w(e) noch von den Eigenschaften des Kristalls ab, die | 
durch das ,,diffraction pattern‘‘ 7(y*) beschrieben werden. Gelangen 
monochromatische ebene Wellen auf einen Kristall, wobei die Wellen- 
normale mit der Netzebene den Winkel q* bildet, so ist das Verhaltnis | 
der Leistung J des reflektierten Biindels zur Leistung J, des einfallenden 


Biindels abhangig von m* 
poner! 1 iyo" (1) 


r(p*) heiBt , diffraction pattern’’. Es hangt unter anderem ab von der 
betreffenden Netzebene und der Wellenlange der reflektierten Strahlung 
(vgl. W. ZACHARIASEN?), 

SchlieBlich kann die Linienform noch durch die Tatsache beeinfluBt 
werden, daB die Quellenstrahlung nicht monochromatisch ist, sondern 
(etwa bei R6ntgenstrahlen) eine Spektralverteilung hat, der eine Ver- 
teilungsfunktion /(p’) der Braggschen Winkel gy’ entspricht (vgl. D. 


Einp*): ial ; 
i(g') = (4/20) ((" — 9)* + (4)2)2)>. 6) 
p ist der Braggsche Winkel fiir die Mitte der Verteilungsfunktion 1(9’). 


Die tatsachlich zu beobachtende Linienform entsteht durch Faltung | 
der Funktionen w(e), 7(p*), einer Verteilungsfunktion F’(e’), die die un- 
vollkommene Kriimmung des Kristalls beschreibt, und gegebenenfalls 
f(¢’). 

Wahrend w(e) und damit auch die Linienform und das Reflexions- 
vermégen 7 im Linienmaximum sehr stark abhangen von den Quellen- 
dimensionen, ist das integrale Reflexionsvermégen R,, praktisch unab- | 
hangig von der QuellengréBe 

Ry = Sr (p*) do. (3) 
= y* | 
| ZACHARIASEN, W.: Theory of X-Ray Diffraction in Crystals (1946). 


™ Linn, D.A.: Thesis, California Institut of Technology. Pasadena California 
(1948). 
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Da R, nur vom Kristall abhangt, lassen sich die absoluten Intensitaten 
am besten aus den fiir verschiedene Linien 7 gemessenen GréBen Ro, 
ermitteln. 

Fiir das Auflésungsvermégen des Spektrometers ist die Linienform 
und damit w(e) von Bedeutung. Deshalb sollen im folgenden zunichst 
die geometrischen Beziehungen im Spektrometer und die Funktion w (é) 
besprochen werden. 

In der Praxis ist der Offnungswinkel 2a, klein (vgl. Fig. 1). Die 
Kristalldicke D und die Hohe 2h) der Kristalléffnung sind ebenfalls 
klein gegen die Fokallange J. Es gilt fiir experimentell sinnvolle An- 
ordnungen etwa: 

yp < 30° 
(Eee 

No = 0,024 
D< 0,004 0. 


Die Quelle ist ebenfalls klein gegen die Fokallange. Es sei 2y, die 
Quellentiefe in Richtung AO, 2%, ihre Breite senkrecht zur Richtung 
AO und 2H, ihre Hohe senkrecht zur Zeichenebene (in Fig. 1). 

Der belebig angenommene strahlende Quellenpunkt hat die Koordi- 
Balen) ult MI = = SV Sy, Hee a, Der 
willkiirlich gewahlte Punkt des Kristalls wird beschrieben durch «, h, D’ 
mit —%=asS0,, —hShsh, und —D/2SD'sSD/2. « hangt dann 
ab von den Parametern x, y, H,%,h, D’ und @ und ergibt sich nahe- 
rungsweise Zu: 


é =(ay + x)/i cos (« + m) — a*sin g/2 cos (« + ) — | 
— (h — H)* tg y/2 - cos? (« + ¢). 


(4) 


Wie aus der Beziehung (4) ersichtlich ist, hangt ¢ nicht ab von der 
Kristalldicke D. Verfolgt man einen vom Punkt A ausgehenden Strahl 
auf seinem Weg durch den Kristall, so ergibt die Rechnung, da’ der 
Strahl an der konkaven Seite des Kristalls etwas steiler gegen die Netz- 
ebene laéuft und an der konvexen Seite etwas flacher auf die Netzebene 
trifft als in der Kristallmitte. Nimmt man nun an, da8 der Kristall 
elastisch gebogen ist, so ist die Gitterkonstante an der konkaven Seite 
kleiner und an der konvexen Seite gr6Ber, als in der neutralen Zone. Da 
sich die Anderung der Gitterkonstante d und die des Braggschen Win- 
kels y genau kompensieren, ist die Kristalldicke ohne Einflu8 auf ¢ 
(vgl. CAucHoIs}%). 

Der erste Term der Naherung (4) beschreibt den Einflu8 der Quellen- 
breite x und den der Quellentiefe y, die wegen des Faktors « wesentlich 


13 CaucHols, Y.: J. Phys. Radium 3, 320 (1932). 
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weniger zu ¢ beitragt, als die Quellenbreite. Der zweite Term ist darauf 
zuriickzufithren, daB der Kristall nach JoHANN"™ als planparallele Platte | 
nur auf den Kriimmungsradius / gebogen und nicht nach JOHANSSON” |f 
zuerst auf den Radius / zylindrisch geschliffen und dann so gebogen ist, |] 


daB die geschliffene Kristallplatte den Kriimmungsradius //2 hat. Der | 
dritte Term wird dadurch bedingt, daB die von der Quelle ausgehenden ff 


Strahlen schrag zur Zeichenebene in Fig. 1 verlaufen. 
Aus (4) folgt ferner, daB nur der erste Term sich symmetrisch auf 


die e-Werte auswirkt, wahrend die beiden andern Subtrahenden eine | | 


Unsymmetrie bewirken. Wir kommen darauf noch ausfithrlicher zurtick. 

Die Verteilungsfunktion w(¢) ergibt sich aus der Funktion w(d) = 
w(e-cosg), wobei 6 einen von g unabhangigen Term (ay + ~x)/2 und | 
zwei von g abhangige Subtrahenden («?sing)/2 und (h—H)? tg o/ 
2/2cosq enthalt, wenn wir cos(a-+q) durch cos annahern. w(6) be- 
rechnen wir durch Falten der Verteilungsfunktionen w(d),,, @(0),; 
w(d, ~), und w(d, p), 7. Diese Verteilungsfunktionen lassen sich auf- 
stellen, indem man zu jedem méglichen Wert 6* die GrdBe dB des 
Bereichs B in w, y, in x, in « oder in h, H sucht, in dem 6*<6< 6* +d 6* 
ist. Dann wird 


w(*) = dB/do*. (5) 


Der Bereich B ist dabei durch die Werte %), V9, Ho, %, Ao begrenzt. 
Fiir den bei unserem Spektrometer vorliegenden Fall ist: 


OS45°5 @=215-410°> A=, —Omm, 4,5. 10. one 
Yo = 0,5 mm; D=3 mm; ho[t = 1,29 - 1078. 


Mit diesen Daten ergeben sich die in Fig. 2 dargestellten Verteilungs- 
funktionen fiir den Reflexionswinkel am gebogenen Kristall. 

Die aus dem ersten Term der Gl. (4) folgenden Verteilungsfunktionen 
sind wie bereits angedeutet, symmetrisch zu 6 =0. Dies zeigt die Fig. 2 
in den Bildern a und b. Die beiden Subtrahenden in Gl. (4) fithren auf 
die Funktionen w (0, @), 7, und w (0d, g),, welche fiir 6> 0 stets gleich 0 
sind, fiir 6<O0 aber in den angegebenen Bereichen von 0 verschieden 
sind. Die Unsymmetrie dieser Funktionen ist auch aus den Bildern c 
und d der Fig. 2 ersichtlich. 

Faltung der Funktionen w(6, @), , und w(6, @), liefert die in 
Fig. 3 Bild a dargestellte Funktion w(d, 9)... Die Faltung von 
w (0), mit w(d), rundet die Ecken von w(6), ab; W (0), «,y ist aber nur 
unbedeutend von w(d), verschieden. Das Bild b der Fig. 3 zeigt die 
Funktion w(d),0,9,4,2, Welche sich durch Faltung von w(6), 4 und 


14 Jouann, H.: Z. Phys. 69, 185 (1931). 
15 JOHANSSON, T.: Z. Phys. 82, 507 (1933). 
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(9, P)a,n,4 fir y=15° ergibt. Die Unsymmetrie von W(0, Dx 4 4 VEr- 
schiebt die Mitte von wW(0)» «yn, Um etwa 0,08’. DaB diese Verschie- 
bung hier klein ist, beruht auf der Tatsache, daB %, M/? und H,/? klein 
sind. Bei Verwendung eines groBen Kristalls kann bei kleiner Fokal- 
lange die Verschiebung bei groBen Winkeln g Fehler in der Wellen- 


4 
(8 )ee,y 4 w(6, Dehn 


w(6)» 


D=15° 


ao TT t bye sles ie T T wee 
=) (Oe OP? 0 —2 ai 0 ne Be fa) 
d b 
Fig. 2a—d Fig. 3au.b 


Fig 2a—d. Verteilungsfunktionen fiir den Reflexionswinkel am gebogenen Kristall. w (6), beschreibt die 

Quellenbreite, w(6)q,, gibt die Verteilung wieder, die auf die endliche Quellentiefe zuriickzuftihren ist. 

w (6, ~)n, a gibt fir p= 15° den Einflu8 schrag zur Fokalkreisebene verlaufender Strahlen, wahrend w (6, 7) q 

bei g=15° darauf beruht, daB die Kristallplatte als planparallele Platte gebogen ist, jedoch nicht zylindrisch 
geschliffen ist, was bei exakter Fokussierung notig ist 


Fig. 3au.b. Verteilungsfunktion w (6, ~)q,~, 7 und Gesamtverteilungsfunktion w (0)x q, y,r,H Wobei w (6) = 
w(e-cosg). w(e) gibt die Verteilung der Winkel an unter denen Strahlen von der Quelle auf die Netzebenen 
des Kristalls treffen 


langenmessung verursachen. Aus Gl. (4) folgt jedoch, daB die Ver- 
schiebung in erster Naherung proportional ist zu sing. Sie wirkt sich 
deshalb nahezu wie eine Anderung der Gitterkonstante aus. 

Wenn die Quelle unverschiebbar im Strahlrohr sitzt, ist die Be- 
dingung, daB | y| <0,5 mmsein soll, nicht mehr fiir alle Winkel ¢ erfillt. 

Es gilt vielmehr /(1—cospy) —0,;mmS<yS/(1—cosq) +0,5mm, 
denn der Abstand zwischen Quelle und Kristall bleibt konstant =/, 
anstatt sich auf /cosy in Abhangigkeit von @ zu verkiirzen. Somit ent- 
steht ein Defokussierungsfehler in y von der GréBe y* =/1(1 —cos@). 
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Die Funktion w(6),, geht dann tber in die Funktion w (0), y,y«, 


welche auch symmetrisch ist zu 6=0, so daB bei der Bestimmung der _ 


Linienmitte keine zusitzlichen Fehler in der Winkelmessung auftreten, 
wenn die Quelle nicht genau auf dem Fokalkreis liegt. 


Wahrend aber w(6),,, bei der Faltung mit w (6), diese Funktion nur | 


wenig verandert, w(6),,,, also praktisch durch w(é), ersetzt werden 
kann, ist der Einflu8 von w(6),_y y+ auf (0), «,y,y« erheblich, besonders 
bei groBen Winkeln g, wo die Halbwertsbreite ¢* von w(0)q,y4* groBer 
ist, als die Halbwertsbreite ¢, von w(6),. Die Halbwertsbreite ¢ von 
w (5), a5,* ist ndherungsweise gleich dem groBeren der Werte ¢* und 
i, und ist fiir verschiedene Strahlung und verschiedene Ordnungen 
der Reflexe dieser Strahlung in Tabelle 1 enthalten. 


Tabelle 1. Abgeschdtzte Halbwertsbreiten t der Funktion, welche die Verteilung der 
Winkel beschreibt, unter denen die von einer unverschiebbaren Strahlenquelle ausgehen- 
den Quanten auf die Netzebenen des Kristalls treffen. n ist die Ordnung des Reflexes 

der angegebenen Strahlung 


Strahlung n = 1 2 | 3 4 5 | 6 a | 8 
| | | 
K,Eu. . .| 2+10-5| 3-1075 | §-10-5| 7+ 10-3 | 
| - | | 
90: keV ys] 2°40-° | 2510-° | 25407 2109) 3-90 814 =O) | SO io Om 
| | 
IPPON 99 5 || Bono 22 s\Ore || Ae wore || Bo dO | 


Die Form von w(6), 4y,* ist nahezu gleich der von w(6),, wenn p 
klein ist gegentiber 4°. Mit zunehmendem @ werden bei praktisch kon- 
stanter Halbwertsbreite die Flanken von w(6), 4 y,y« flacher, bis bei 
gy 6° eine Funktion resultiert, die ungefahr die Gestalt eines gleich- 
schenkeligen Dreiecks hat. Fiir p> 6° nimmt die Halbwertsbreite von 
w (0) x x,y,ye ZU. W(0)y a y,ye hat dann etwa eine Trapezform mit Flanken, 
die sich je tiber einen Winkelbereich von rund 4,5” erstrecken. 

Die Anordnung der Quelle gegeniiber dem Kristall wird réntgen- 
optisch durch die Funktion w(e) beschrieben, wobei ¢ nun auch von y* 
abhangt. w(s) unterscheidet sich nur unbedeutend von w (6), 9.4 y+ h,H- 
Diese Verteilungsfunktion wird zur Berechnung des Reflexionsvermé6- 
gens ZY durch eine Rechtecksfunktion f(e) mit der Halbwertsbreite ¢ 
angenahert (vgl. D. L1np??) 


#6) = im 2 0s 


O sonst. 


(6) 


Wegen der unvollkommenen Kriimmung des Kristalls entsteht eine 
durch F(e’) beschriebene Defokussierung. Im theoretischen Fall idealer 
Kriimmung hat diese Funktion F(¢’) den Charakter einer 6-Funktion. 
F(e’) 1aBt sich experimentell schwer bestimmen. Eine Aufteilung des 
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Kristalls in viele kleine Bereiche und die Bestimmung des Focus jedes 
einzelnen dieser Bereiche ist eine sehr langwierige Aufgabe. Man nimmt 
daher der Einfachheit halber an, F(e’) sei auch eine Rechtecksfunktion 


der G ; 
eerste 14jo in —w/2S0S5 0/2 


F(6") = (7) 


O sonst. 


Fir das , diffraction pattern‘’ rechnen wir nach D. Linp?2 mit 


r(p*) =1(p + €) = ao((2e/B)? + 1) 4 (8) 


da es im Laue-Fall naheliegt, eine symmetrische Fensterkurve zu be- 
trachten und wir in Transmission spektroskopieren. f ist die Halbwerts- 
breite dieser Fensterkurve (fiir die GréBe von B vgl. W. ZACHARIASEN!), 
g der Braggsche Winkel im Maximum. 

Die Faltung von f(e), P(e’), r(p*) und gegebenenfalls f(g’) (vgl. 
Gl. (2)) fiihrt auf eine Funktion T(e), die in erster Naherung die Linien- 
form beschreibt und fiir e=0 das Reflexionsvermégen TJ ergibt (vgl. 
D. Linp?’) 

Taney = =a (B +4) (>In 


mwt 


t)? a (6 aE A)? l 
Ga 


(9) 


Wet w+t w—t w—t 
Crt : | 
p+A ofan Teen arc te aaa] 


Nach der Herleitung aus den normierten Funktionen /(e), F(e’) und 
f(y’) und aus der von den Kristalleigenschaften, der Wellenlange der 
Strahlung und dem Braggschen Winkel abhangigen nicht normierten 
Funktion 7(p*) bedeutet 7/,.5) den Anteil der Quanten, der im Maxi- 
mum des betrachteten Reflexes gezahlt wird, wenn das Zahlgerat alle 
Quanten erfaBt. Der EinfluB des Zahlers laBt sich ausschalten, wenn 
man die Zahlrate Z im Reflexionsmaximum bestimmt, daraufhin den 
Kristall mit dem Nachweisgerat so dreht, daB der Punkt B (vgl. Fig. 1) 
mit dem Punkt Q zusammenfallt und, wenn man dann die Intensitat Z) 
des direkten Strahls miBt. Z(,_9) ist gleich dem Quotienten aus Z und 
Z,. Selbstverstandlich muB bei der Bestimmung von Z, beriicksichtigt 
werden, daB die Quelle im allgemeinen Quanten verschiedener Energien 
emittiert. 

Aus den Lagen!*17 der Atome in der Elementarzelle des «-Quarz, 
den Kanten#* der Zelle, dem Wert der Gitterkonstante!§ djoz = 3,3303KXE 
und dem Umrechnungsfaktor!® von kXE in A, ergeben sich nach ”° 


16 Wyckorr, R.W.G.: Crystal Strukture I 1958. New York: Interscience 
Publishers INC. 

1? BRILL, R., C. HERMANN and CL. PETERS: Ann. Phys. Lpzg. 41, 233 (1942). 

18 ADELL, O., G. BROGREN, L. HaEGecBiom: Ark. Fysik 7, 197 (1953). 

19 KOHLRAUSCH, F.: Praktische Physik Bd. I, S.17. 1955. 

20 Kiua, H., and L. ALEXANDER: X-Ray Diffraction Procedures. 1954. 
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und aus den Atomformfaktoren”! der Strukturfaktor und die tibrigen 
GréBen, die fiir die Berechnung von f notwendig sind (vgl. W. Za- 
CHARIASEN#), 

Die natiirliche Linienbreite der K,-K,,-Linien des Europiums 
betragt rund 0,2 XE. Aus A =2dsing folgt, da cosy ~ 1 ist: 
Ap nAd2d~3n-10%=A. 

Das 2*-Niveau des Sm? hat eine Lebensdauer von 1,4 - 107° sec”?. 
Die beim Ubergang von diesem Niveau zum Grundzustand des Sm1*? 
emittierte 122keV-Gamma-Linie hat demnach eine Halbwertsbreite, 
die gegeniiber ¢, 6 und w zu vernachlassigen ist. 

Da die GréBe w nicht genau bekannt ist — nach den Untersuchungen 
iiber die Fokussierungsgiite des gebogenen Kristalls mit Rontgenstrahlen 
ist w von der GréBe einiger 10-* — berechnen wir die 7,” fiir w=2 -10>. 
j bedeutet dabei die Strahlenart (7 = fiir K-Strahlung, 7 =122 ftirdie 
422 keV-Gamma-Strahlung und 7 =90 fiir die 90 keV-Gamma-Strah- 
lung) ” bedeutet die Ordnung des Reflexes. 

Der Kristall kann fiir die betrachteten Strahlenarten nur fiir groBe n 
als ideal imperfekter Mosaikkristall angesehen werden. Fiir kleine » 
hingegen verhalt er sich in Naherung wie ein idealer Kristall. 

Unter der Annahme, daB der Kristall ein ideal imperfekter Mosaik- 
kristall ist, ergibt sich fiir 23, 


TL) = 1,06% +0,80% TA) = 1,40% +1,10% 
TA) = 2,56% +0,63% Ti) = 3,07% + 0,75 % 
T°) = 0,22% +0,20% Ti) —0,20% +0,18% 
TO) = 0,12% 10,11 % 
7) = 0,46% +0,16% Ti) = 0,55 % 042% 

TL) = 0,29% +0,14% Ti) = 1,35% +0,13%, 


wenn die Halbwertsbreite der Mosaikverteilung zu 3 -10-> angenom- 
men wird, 


Ein idealer Quarzkristall liefert andererseits fiir 1 =1 und = 2: 
TP”) = 7,0% +0,5% TO) = 20% 20,46 
7, = 9,2% +0,8% Ti) == 2,8% .0;6.% 
TY 7,0 he 20,04 TA) = 1,0% 4£0,2%. 


Die Ungenauigkeiten der 7” sind darauf zuriickzufiihren, daB die 
Atomlagen in der Elementarzelle nicht genau bekannt sind (vgl.16 17), 


21 LANDOLT-BORNSTEIN: Zahlenwerte und Funktionen I, Band Atom- und 
Molekularphysik, 1. Teil Atome und Ionen. S. 299. Berlin-Géttingen-Heidelberg 
Springer 1950. 

22 SUNYAR, A.W.: Phys. Rev. 98, 653 (1955). 
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II. Die Versuchsanordnung 


Bei den Messungen am Reaktor befindet sich die Quelle im durch- 
gehenden Strahlrohr, das nahe am Reaktorkern vorbeifiihrt. Ein Rohr, 
das direkt auf den Kern zulauft, ist ungeeignet, da der hohe GammafluB 
im Reaktorkern die angestrebten Untersuchungen unmoéglich macht. 
Der Kristall und der Kollimator sind am Ende des Rohres aufgebaut 
(vgl. Fig. 4). Wahrend der Messungen wird der Kristall um den Winkel 
gy und der Kollimator mit dem Nachweisgerét um den Winkel 2@ ge- 
dreht. 

Das Kernsttiick des Spektrometers ist der Kristall. Die Firma 
B. Halle Nachf. hat nach Angaben aus einem natiirlich gewachsenen 


Fig. 4. Schematische Darstellung der Anordnung des Spektrometers am Reaktor, Das 7 m lange Strahlrohr 
hat einen Innendurchmesser von 4 Zoll. Die seitlichen Betonmauern sind 2m dick. Die Lange des Kolli- 
mators ist stark Ubertrieben und betragt nur 50cm. 1 Paraffineinschub, 2 Borkarbid, 3 Strahlenquelle, 
4 Reaktorkern, 5 Bleiblenden, 6 Paraffinabschirmung, 7 Quarzkristall, 8 Bleikollimator, 9 NaJ-Kristall 


Quarz eine Platte mit den Abmessungen 30203 mm? herausge- 
schnitten, so daB die Pyramidenflachen (101) innerhalb +1’ senkrecht 
stehen auf der 30 mm langen Kante. Die beiden gr6é8ten planparallelen 
Flachen sind poliert, was fiir die optische Untersuchung der Kriimmung 
des eingespannten Kristalls notwendig war. 

Andere Kristalle haben zwar nach FAESSLER*’ und LiIpsoNn”4 star- 
kere Reflexionsmaxima als Quarz, jedoch ist entweder die Breite ihrer 
Mosaikverteilung so groB, daB sich diese Kristalle wenig fiir Spektro- 
metrie eignen, oder die geringe Bestandigkeit der Kristalle zwingt von 
ihrer Verwendung abzusehen. Bewdahrt hat sich Quarz, der sich gut 
elastisch biegen 14Bt, weshalb auch hier darauf zurtickgegriffen wurde. 

Soll der Kristall itber seine ganze Offnung (12 x20 mm?) reflek- 
tieren, so muB er zylindrisch gekriimmt sein, derart, daB sich die Netz- 
ebenen in der Zylinderachse Q schneiden (vgl. Fig. 1). Diese Kriim- 
mung bewirkt der Kristallhalter, zwei ,,RUS-Stahl‘‘-Blécke die, mit 


LI 


23 FAESSLER, A., u. G. KUPFERLE: Z. Phys. 93, 237 (1935). 
24 Lipson, H., J.B. NEtson and D.P. Rirey: J. Sci. Instr. 22, 184 (1945). 
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einer zentralen Offnung fiir den Strahlendurchtritt versehen sind und 
von denen der erste eine konvexe, der zweite eine konkave Zylinder- 
flache hat. Diese Flachen wurden nach Schablonen geschliffen. Das 
allein reicht nicht aus, um dem Kristall die geforderte gleichmaBige 
Kriimmung zu geben (vgl. DuMonp®). Deshalb wurden die Blécke 
gelappt, d.h. zwischen sie wurde feinkérnige Borcarbidpaste gebracht 
und durch Verschieben der Stahlblécke gegeneinander die Vollkommen- 
heit der Zylinderflachen erhéht. Danach wurde die Quarzplatte ein- 
gespannt. Sie bog sich so gleichmaBig, daB der optische Test (Unter- 
suchung der Abbildungsverhaltnisse des Zylinderspiegels) keine Ab- 
weichungen von der idealen Kriimmung erkennen lieB. Fin die Fokal- 
lange / ergab sich so ein Wert von etwa 465 cm. 


Da die Linien, die man zu erwarten hat, sehr scharf sind, muB die 
Winkellage des Kristalls méglichst genau gemessen werden. Der Theodo- 
lit T 2 der Firma Wild, Herbrugg, ergibt eine Genauigkeit von 0,4” und 
wurde darum zur Bestimmung des Braggschen Winkels m verwendet. 
Das Instrument ist iiber dem Kristallhalter aufgebaut und mit diesem 
starr verbunden. Dreht sich der Kristall, so folgt das Theodolitstativ 
dieser Drehung. Die Winkelmessung besteht dann darin, daB man das 
Theodolitfernrohr schwenkt, bis ein Fadenkreuz in einem raumfesten 
Kollimationsfernrohr auf das des Theodolitfernrohres abgebildet wird 
und man danach die Winkellage am Teilkreis abliest. 


Der Bleikollimator, der bei kleinem Braggschen Winkel das Nach- 
weisgerat vor dem Auftreffen des direkten Strahls schiitzt, besteht aus 
einem System von Bleiplatten, die sich im Abstand / vom Kristall in 
einer Geraden schneiden (vgl. Fig. 1). Das ungebrochene Biindel lauft 
schrag gegen die Platten und wird im Blei stark absorbiert, wogegen das 
reflektierte Strahlenbiindel nur insofern etwas geschwacht wird, als die 
Platten einen Bruchteil des Strahlquerschnitts ausmachen. Der Kolli- 
mator besteht aus 14 gewalzten, 50cm langen und 6cm hohen Blei- 
platten mit einer Dicke von 1,00 +0,02 mm. Diese haben an der Vorder- 
seite des Kollimators, wo die Strahlung eintritt, einen Abstand von 
4,30 +0,02 mm, der sich auf 4,88-+0,02 mm an der Kollimator-Riick- 
seite erhoht. Dieser Abstand wird durch keilférmige Stahlleisten fest- 
gelegt (Geradlinigkeit -++0,02 mm), zwischen welche die Bleiplatten 
eingespannt sind. Der Rahmen des Kollimators besteht ebenfalls aus 
Stahl. Die Durchlassigkeit fiir gebrochene Strahlung betragt 86%. Mit 
abnehmendem Winkel @ verlaufen die ungebrochenen Strahlen immer 
flacher gegen die Kollimatorplatten, bis schlieBlich bei |p| =17'8’" der 
Kollimator auch fiir solche Strahlen durchlassig zu werden beginnt. 


25 DuMonpb, J.W.M., D.A. Linp and E.R. Conen: Rev. Sci. Instr. 18, 617 
(1947). 
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Diese Durchlassigkeit nimmt mit abnehmendem | y| linear zu, bis sie 
bei |g| 11’ einen maximalen Wert erreicht, der bis @ =O konstant 
bleibt. Diese trapezformige Durchlassigkeit wird durch die Planparalleli- 
tat der Bleiplatten verursacht. 

Die den Kollimator verlassende Réntgen- oder Gamma-Strahlung 
wird in einem Szintillationszahler registriert, dessen hohe Nachweis- 
wahrscheinlichkeit besonders bei den schwachen Intensititen, mit denen 
man meistens zu tun hat, von groBem Nutzen ist. Durch einen 11 cm 
dicken Bleipanzer, der den Szintillationskristall (38 mm @ x10 mm, 
Na J-Tl) und den mit ihm verbundenen Multiplier (RCA 6655) umgibt, 
wird der Nulleffekt bei abgeschaltetem Reaktor von etwa 2000 Impul- 
sen/min auf ungefahr 60 Impulse/min reduziert. 

Die vom Sekundarelektronenvervielfacher kommenden negativen 
Impulse gelangen iiber einen Kathodenfolger und einen Verstarker in 
einen Einkanal-Diskriminator. Die Eingangsempfindlichkeit ist rund 
8,5 keV. Unterhalb dieser Grenze bewirken die Rauschimpulse einen 
raschen Anstieg der Zahlrate. Die Einheitsimpulse am Ausgang des 
Diskriminators werden gezahlt und auch tiber ein Counting-Rate-Meter 
einem Schreiber zugefiihrt. Die Integrationszeit des Counting-Rate- 
Meters kann zwischen 0,6 sec und 3 min um jeweils einen Faktor 3,1 
stufenweise verandert werden. 

Wie zu Beginn dieses Abschnittes gesagt wurde, ist der Kollimator 
stets um den Winkel 2g um 0 (vgl. Fig. 1) zu drehen, wenn sich der 
Kristall um den Winkel @ dreht. Wegen der trapezférmigen Durch- 
lassigkeit des Kollimators ist der Winkel 2m auf +22” einzuhalten, 
wenn die Nachweiswahrscheinlichkeit fiir reflektierte Strahlung maximal 
bleiben soll. 

Dieser Forderung wurde in iiblicher Weise durch einen Gelenkmecha- 
nismus, die ,,Diagonalfithrung‘‘, geniigt, deren Einzelheiten der Fig. 5 
entnommen werden kénnen. 

Der Diagonalarm (vgl. Fig. 5) ist durch einen PreBsitz mit der 
Spektrometerachse verbunden, welche sich in zwei Prazisionskegelrollen- 
lagern (Genauigkeit <5 y) dreht, in einem Gleitlager (Spiel <10 p) die 
Achse fixiert, um die sich der Kollimator dreht und an ihrem oberen 
Ende den Kristalltisch tragt. Durch Justieren der Diagonalfiithrung 
konnte erreicht werden, daB der Kollimator bei fester Richtung des 
einfallenden Biindels auf +25” in der Reflexionsstellung bleibt, unab- 
hangig von 

Der Bleipanzer, der das Nachweisgerat und den Kollimator umgibt, 
hat eine Masse von 700 kg. Seine Drehung um 0 soll méglichst leicht 
und genau erfolgen. Das wurde durch Verwendung eines an der Decke 
aufgehangten Drehhebels erreicht, wobei ein Betonklotz dem Bleipanzer 
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mit Kollimator und Zahler das Gleichgewicht halt. Die Reibungskrafte 
und das Gewicht des Kollimatortragers, eine Restlast von etwa 10 kp, 
nimmt ein Radchen auf, das die Abrollbedingung nur naherungsweise 
zu erfiillen braucht und auf einem kreisférmigen Trager lauft, der ein 
Teil des Spektrometerrahmens ist, welcher wegen der geringen Belastung 
sehr leicht gebaut werden konnte. Der Bleipanzer ist auf dem Kolli- 
matortrager justierbar aufgebaut, so daB er so geschwenkt werden kann, 


A 
gt 
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yh 


y-Strohlung 


Stromver sorgung 
r= Impulsleitung 
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Fig. 5. Gesamtansicht des Spektrometers. Die Darstellung ist zur besseren Ubersicht vereinfacht, weshalb 

der Drehhebel weggelassen wurde, wie auch die Stiitzen, auf denen der Spektrometerrahmen justierbar 

ruht. Die Pfeilrichtung (links oben in Fig.5) gibt die Richtung der von der Quelle kommenden Roéntgen- und 
Gammastrahlen an 


daB das reflektierte Strahlenbiindel parallel zu den Kollimatorplatten 
verlauft. 

Ein 60 W Motor bewegt tiber eine Spindel den Kollimatortrager und 
uber die Diagonalfithrung auch den Kristall. Ein Getriebe gestattet es, 
die Umdrehungszahl der Spindel zu andern, so daB die einstellbaren 
Winkelgeschwindigkeiten des Quarzkristalls 20’’/sec, 6’’/sec, 2’’/sec, 
0,6’’/sec, 0,2’’/sec und 0,06”/sec betragen. Diese Anordnung wird ver- 
wendet, um ein Spektrum zu registrieren mit dem Ziel, ohne genaue 
Winkelmessung Linien aufzufinden. Durch einen VerschluB kann die 
Spindel vom Kollimatortrager gelést werden, falls man die Einstellung 
von Hand vornehmen will, um bei Winkeln zu messen, die mit Hilfe des 
Theodolits tiber dem Kristall genau eingestellt werden. 


Die Strahlenquelle ist eine 12 mm hohe, 1 mm tiefe und 0,1 mm bis 
0,5 mm breite Schicht der zu untersuchenden Substanz, umgeben von 
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einer 0,05 mm dicken Aluminiumfolie. Sie ist bifilar an einem sehr leich- 
ten Aluminiumrahmen im Strahlrohr aufgehangt und zwar so, daB der 
Kristall nur ihre 12mm hohe und 0,1 mm bis 0,5 mm breite Seite 
,sehen‘’ kann. 

Besondere Miihe wurde auf die Kollimation des von der Strahlen- 
quelle kommenden Strahlenbiindels verwandt, um die Stérstrahlung des 
nur etwa 10cm von der Strahlenquelle entfernten Reaktorkerns zu 
unterdrticken. Die Fig. 4 zeigt schematisch die endgiiltige Anordnung. 
Die von der Quelle ausgehenden Strahlen durchlaufen 17 Bleiblenden, 
10cm lange und 8,4cm dicke Zylinder, in welche rechteckige Kandle 
gefeilt sind und zwar so, daB jeder Punkt der Strahlenquelle die ganze 
Offnung des Quarzkristalls sehen kann, andererseits aber der Quarz- 
kristall die Wand des Strahlrohres in der Nahe des Reaktorkerns nicht 
sieht. Diesen in ein Aluminiumrohr eingebauten Blenden sind zwei 
Paraffinmoderatoren vorgelagert, von denen einer Borsdure enthalt, 
wodurch thermische Neutronen absorbiert und Einfangprozesse im Blei 
verringert werden. An der anderen Seite des durchgehenden Strahl- 
rohres sorgen Paraffineinschiibe fiir die Bremsung schneller Neutronen 
(der Reaktor ist mit H,O moderiert ; das Cadmiumverhaltnis im Strahl- 
rohr betragt im Mittel rund 6). Borsdéure und Borkarbid absorbieren 
langsame Neutronen. Die Gamma-Strahlung wird durch Blei und Beton 
abgeschirmt. AuBerdem wird das Rohr auf etwa 1 Torr leergepumpt 
und so die Streuung der Strahlung an Luft weitgehend vermieden. Das 
Ergebnis der Ma8nahmen zur Kollimation ist folgendes: 

Ohne Quelle im Strahlrohr wurden nach vierwoéchiger Betriebspause 
des Reaktors bei 760 Torr und »=0° 7300 Impulse/min gezahlt. Bei 
42 Torr betrug die Impulszahl nur 240/min. Fir |g| >0,5° war in 
beiden Fallen die StoBzahl etwa 50/min. 

Bei 1 MW ohne Quelle betrug die Zahl der Impulse fiir |p| >5° 
und unter 1 Torr Luftdruck rund 300/min. Mit abnehmendem @ stieg 
die Zahlrate langsam an und war bei g 0° rund 10°/min. 

Bei 1 MW mit Quelle (etwa 30 mg Eu,O3) war (wieder fiir einen 
Luftdruck unter 1 Torr im Strahlrohr) die Impulsrate des Untergrunds 
bei y 5° 3200/min, bei y » 3° etwa 6000/min. Die Zahlrate im Maxi- 
mum der K,,-Linie des Europiums betrug (~~ 3°) 240000/min. Bei 
einer Steigerung des Luftdrucks im Rohr von etwa 1 Torr auf 100 Torr 
verdoppelt sich der Untergrund. Dieser ist, wie ein Vergleich der an- 
gegebenen Zahlraten zeigt, zu rund 90% auf die Quelle zuriickzufihren, 
wo der NeutronenfluB 1,2-10!% thermische Neutronen pro cm? sec 
betragt. Die Gamma-Dosisleistung betragt in der Mitte des Strahl- 
rohres ungefahr 5-107r pro Std entsprechend einem Gamma-Flub 
von rund 2- 10!8/em? sec Gammaquanten von einer mittleren Energie 


von 1,5 MeV. 
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Justierung des Spektrometers 


Durch Verwendung des Kollimationsfernrohres wird zwar der 
Parallaxenfehler vermieden, nicht aber der Fehler 4g, der dadurch 
bedingt ist, daB die Theodolitachse und die Spektrometerachse einen 
von 0 verschiedenen Winkel «’ bilden. Fiir kleine «’ ist Ap<qa?/2; 
da m<15° und durch optische Justierung «’<1,6-107 wurde, ist 
Agy<0,07”. 

Ist die Strahlenquelle aus ihrer Lage parallel zur Strahlrohrachse 
um den Winkel v =10~? gedreht, so erscheint sie wegen ihrer Tiefe von 
nur 1mm vom Spektrometer aus gesehen um 10 u breiter, was bei der 
kleinsten Quellendicke (0,1mm) 10% ausmacht. Die bifilare Auf- 
haingung halt die Quelle stets in vertikaler Lage. Wegen der Offnung 
des Quarzkristalls von 2/464 entsteht eine scheinbare Quellenverbreite- 
rung von | y| - 2/464, wenn die Quelle um die Strecke y gegeniiber ihrer 
Lage auf dem Fokalkreis parallel zur Strahlrohrachse verschoben ist. 


Der Quellenhalter ist so angefertigt, daB stets v<10~ ist. Durch Ein- jf 


justieren der Quelle wird tiberdies fiir |g|<3° y<3 mm. Bei gréBeren 
Winkeln nimmt dann die scheinbare Quellenbreite zu (vgl. Tabelle 1). 

Wegen der vertikalen Lage der Quelle muB auch die Spektrometer- 
achse vertikal stehen. Ist sie aus dem Lot um den Winkel é so geneigt, 
daB sie in der Vertikalebene hegt, welche die Strahlrohrachse enthalt, 
so scheint die Quelle um die Strecke 464-&cm iiber bzw. unter dem 
Fokalkreis zu liegen (1. Naherung). Eine Verkippung der Achse 0 um 
den Winkel 7 senkrecht zur Richtung 0 Q (vgl. Fig. 1) verursacht eine 
scheinbare Verbreiterung der Quelle um 7 - 12 mm, da die Quellenhéhe 
12 mm betragt. Nach erfolgter Justierung war §<2-104und7<2-10-. 

Abgesehen von diesen Fehlern ist die richtige Lage des Kristalls von 
Bedeutung. Eine Verschiebung des Quarzkristalls in der Achsrichtung 0 
ist einer entgegengesetzten Verschiebung der Quelle aquivalent. Eine 
Verschiebung in horizontaler Richtung senkrecht zur Richtung der ein- 
fallenden Gamma-Strahlen laBt sich durch eine Drehung des Kristalls 
um 0, die nicht beriicksichtigt zu werden braucht und durch eine Ver- 
schiebung ¢ in Richtung der Gamma-Strahlung realisieren. Ist die 
Achse 0 um die Strecke ¢ aus der neutralen Zone des Kristalls heraus- 
gertickt, so wird Strahlung der Wellenlange 4 nicht unter dem Winkel 
reflektiert, wie das nach »A=2dsing der Fall sein soll, sondern unter 
y’, wobei aber bis auf Glieder zweiter und héherer Ordnung in é/l gilt: 


sin gy’ = (1 — é/l) sin » (10) 


Die Reflexion des Hauptstrahls erfolgt namlich dann nicht im Punkt 0, 
sondern in einem Punkt 0’ der um die Strecke ¢ in Richtung 0 Q gegen- 
tiber 0 verschoben ist. Im Dreieck Q A 0’ ist der Winkel A 0’ Q=q'’. 
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Nach dem Sinussatz gilt dort: 
Q Ajsin p' = (0 Q +#)/sin (00 + p — ¢’). (14) 
Mit Q A =0 Qsin w und 0 Q =/ wird (28): 
sin y’ = (Jsin ysin (90 + » — ¢’))/(l +2) (12) 


oder sing’ ~ (sin gycos (vy — p’))U(L+t) » (4 —¢/l)sing denn cos(p—q’) 
ist bis auf Glieder von zweiter und héherer Ordnung gleich 1. 

Substituiert man in der Braggschen Gleichung d durch d’ = d/(1 — ¢/l), 
so gilt wieder die Braggsche Beziehung, nur fiir eine etwas veranderte 
Gitterkonstante. Durch Justierung wurde ¢<0,4 mm, so daB 2//?< 1078 
ist, was die Naherung rechtfertigt. 

Neben diesen Translationen kann der Kristall um die Richtung 0 Q 
gedreht sein. Bedeutet e’ den Winkel dieser Drehung, so vergréBert sich 
dadurch die Quellenbreite scheinbar um «’-12mm. Die Hohe des 
Quellenmittelpunkts iiber dem Fokalkreis betragt (wieder in erster 
N&herung) ¢’-/-sing. Der Winkel, bei dem die Wellenlange 4 reflek- 
tiert wird, ist m’ mit 

sin gy’ = (1 — (e'2/2) cos?) sin p. (13) 


Fiir d’ =d (1 + (e’2/2) cos? ¢) gilt wieder die Braggsche Gleichung bis auf 
einen Fehler, der kleiner ist als 2 - 1078, da e’<2- 10-4 und fiir | g| <15° 
cos*@ sich nur um 7% andert. 

Eine Drehung 7’ des Kristalls um eine horizontale Achse senkrecht 
zur Richtung 0Q erhdht die Quellentiefe um 7’ - 12 mm, was belanglos 
ist. Der Quellenmittelpunkt liegt um /y’ tiber dem Fokalkreis (1. Nahe- 
rung). Fiir m’ gilt ahnlich wie oben: 


sin gy = (1 + (72/2) cos? @) sing. (14) 


Nach der Justierung war 7’< 2-104. 

Wie eine Kontrolle mit Réntgenstrahlen ergab, stehen die Netz- 
ebenen innerhalb +1’ senkrecht auf den Kristallflachen (senkrecht auf 
der 30 mm langen Kante). Die Abweichung ® von der Orthogonalitat 
verursacht eine Linienverbreiterung von AA/A=2©0/404. Bilden die 
Netzebenen mit den Mantellinien des Zylinders (Achse Q, Radius J) 
den Winkel 6’, so sind die hierdurch bedingten Fehler ahnlich denen, die 
sich bei einer Drehung des Kristalls um die Achse 0Q ergeben. Die zu- 
sdtzliche Verzerrung des Fokalkreises zu einer Ellipse mit den Achsen / 
und 1(4 + 62/2) ist wegen 6’<5 - 10-8 kleiner als 6 - 10°? mm und kann 
deshalb bei dem Fokalkreisdurchmesser von 4640 mm vernachlassigt 
werden. Die GréBe (6’2/2) cos?g andert sich um héchstens 107° und die 
Quellenverbreiterung ist kleiner als 0,05 mm. 
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Zur Justierung der Diagonalfithrung wurde auf den Kristalltisch ein 
Spiegel gestellt, dessen reflektierende Ebene parallel zur Achse 0 war. 
Mit dem Kollimatortrager fest verbunden war ein Kollimationsfernrohr 
mit beleuchtetem Fadenkreuz Fa. Das von diesem Fadenkreuz aus- 
gehende Licht gelangte durch das Objektiv des Fernrohres zum Spiegel, 
wurde dort reflektiert und lief zum Fernrohr des Theodolits. Diese 
Anordnung schaltet den Parallaxenfehler aus. Ist die 1:2-Bedingung 
fiir die Drehung des Kristalltisches und Kollimatortragers streng erfiillt, 
so bleibt die Richtung des vom Spiegel kommenden Biindels fest, wah- 
rend sich y andert. Abweichungen von dieser Bedingung auBern sich 
in einer meBbaren seitlichen Versetzung des mit dem Theodolitfernrohr 
beobachteten Fadenkreuzes Fa. Diese Versetzung wurde in Abhangig- 
keit von gm gemessen. Nach erfolgter Justierung (Veranderung der 
Position des Lagers am Spektrometerrahmen und Schwenken des 
Prismas, auf dem die Fiihrung gleitet, sowie Anderung der Lange der 
Stange vom Lager zur Fiihrung) zeigte sich, daB der Kollimator bei 
fester Richtung des einfallenden Strahls auf + 25’’ in der Reflexions- 
stellung bleibt, unabhangig von gy. Das reicht aus, da sich die DurchlaBb- 
funktion des Kollimators wegen ihrer Trapezform in diesem Winkel- 
bereich wenig andert. 


Ist die Quelle im Strahlrohr eingebaut und aktiviert, so dreht man 
den Kollimator, bis die Zahlrate maximal wird. Aus dieser Nullage 
schwenkt man ihn anschlieBend um den Winkel 2g, nach einer Seite, 
wobei , der Glanzwinkel ist, unter dem der Kristall die K,-Strahlung 
des untersuchten Elements reflektiert. Danach wird der Kristall allein 
gedreht, bis die Reflexion der K,-Strahlung optimal ist. Durch Ju- 
stieren des Bleipanzers auf dem Kollimatortrager wird der Kollimator so 
geschwenkt, da die Bleiplatten parallel liegen zur Richtung des reflek- 
tierten Biindels. Die Zahlrate nimmt dann ihren gréBten Wert an. 


III. Durchftthrung der Versuche 


Zur Bestimmung des Einfang-Gamma-Spektrums einer Substanz 
schwenkt man den Kristall in die eine Extremlage und dreht ihn dann 
mit Hilfe des in Abschnitt II beschriebenen Antriebs in die Nullage. 
Gleichzeitig registriert der Schreiber die Zahlrate. Bei diesem Verfahren, 
das dazu dient, die vorhandenen Linien aufzufinden, ist das Nachweis- 


gerat so eingestellt, daB alle Impulse von Gammaquanten mit einer | 
Energie tiber etwa 8,5 keV gezahlt werden (integrale Messung: Zahlrate | 


Z;). Da eine Gammalinie Reflexe verschiedener Ordnungen ergibt, 
lassen sich diese auf dem Registrierstreifen identifizieren. In Zweifels- 
fallen, besonders bei intensitétsschwachen Linien, bringt man das 
Spektrometer in die Reflexionsstellung fiir diese Linie und findet mit 
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dem Einkanal-Diskriminator bei enger Kanalbreite (differentielle Mes- 
sung: Zahlrate Z,) ungefahr die Energie der Strahlung, so daB sich 
daraus die Ordnung des Reflexes angeben laBt. Bei dieser differentiellen 
Messung wird der Untergrund stark verkleinert, wogegen die Linien- 
hohe sich nur wenig verringert. Zur Bestimmung der Wellenlange einer 
Gamma-Linie miBt man die genaue Lage desjenigen Reflexes m. Ordnung, 
der noch so intensiv ist, daB die statistischen Schwankungen hinreichend 
klein bleiben. Der Reflex wird mehrmals abwechselnd an der einen und 
andern Seite der Nullage gemessen. Dadurch wird vermieden, daB 
Schwankungen der Quellenlage im Strahlrohr (dieses ist nicht hin- 
reichend starr) die MeBwerte falschen. 

Fir die Messung des Reflexionsvermégens J, im Linienmaximum 
bringt man den Kristall in die Nullage, so daB sich der Kollimator 
in der Stellung maximaler Durchlassigkeit fiir die ungebrochene Strah- 
lung befindet. Bei konstanter Kanalbreite (etwa 10 V entsprechend 
rund 30 keV) miBt man, ohne den Kristall zu drehen, mit dem Einkanal- 
Diskriminator das Spektrum der direkten Strahlung und findet in Ab- 
hangigkeit von der Kanalhéhe U die Zahlrate Z,(U). Liegt bei U; 
das durch die Strahlung 7 bedingte Maximum Z,(U,) der Zahlrate Z,(U), 
so subtrahiert man hiervon den Anteil Z;(U,), der von Strahlung héherer 
Energie herrtihrt und erhalt: 


Zi(U) =Za(G) — Za(Uj). (15) 


Dann dreht man den Kristall in die Reflexionsstellung . Ordnung g!” 
fiir die Strahlung 7 und miBt bei der Kanalhéhe U; die Zahlrate Z, (yp) 
im Linienmaximum. 
pan TY) =Z4(9)/28(0). (16) 
Da die Komponenten der K-Strahlung zu nah benachbart sind und mit 
dem Einkanal-Diskriminator nicht getrennt werden kénnen, ist in diesem 

Fall: 
Za (of) = Za(PK,) + Za (Ro) + oo (17) 


Die Nachweiswahrscheinlichkeit W fiir ein die Strahlenquelle verlassen- 
des Quant betraégt im Linienmaximum ungefahr 


W = T* . 0,86 - (4,2 X 2 cm?)/42 (465 cm)? = 7,6- 10°77. (48) 


Weiche Strahlung wird zum Teil in dem 3 mm dicken Quarzkristall ab- 
sorbiert. Harte Strahlung wird nicht vollstandig in dem nur 3/8” 
dicken NaJ-Kristall absorbiert. Deshalb ist die wirkliche Nachweis- 
wahrscheinlichkeit kleiner als W. Ist 7, etwa 14,3% (w =1, 90 keV bis 
420 keV Gamma-Strahlung) so folgt aus (18) W=1,09-10°%. Die 
wirkliche Nachweiswahrscheinlichkeit betragt 0,93 - 10°”. 
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IV. MeBergebnisse und Diskussion 

Nach dem in Abschnitt III beschriebenen Verfahren wurde zunachst 
das Réntgen- und Gamma-Spektrum des Europiums aufgenommen. 
Die Fig. 6 zeigt das Spektrum zwischen 30 keV und etwa 250 keV. Die 
Strahlenquelle war eine rund 0,3 mm dicke, etwa 1 mm tiefe und 20 mm 
hohe Schicht von ungefahr 20 mg Eu,O;, welches als natiirliches Iso- 
topengemisch mit einer Reinheit von 99,9% vorlag. 

Im Spektrum tritt deutlich das K,-K,-Dublett des Europiums 
hervor. Links davon liegen die sehr nah benachbarten Linien Kp,, Kp, 


722 keV 


Lahlrate 


Seale Cl a Splaael eaae  d 
09730 096507 25020 2,5140 2,5060F 
Winkel p 


Fig. 7. Linienformen bei einer 0,1 mm breiten Europiumquelle in 1. Ordnung. Die Zahlrate der 122 keV- 
Linie betrug im Linienmaximum 1000/min (Zahlzeit 2 min). Die Zahldauer fiir jeden Punkt der Kg,-, Kp,- 
Linien betrug 1 min (maximale Zahlrate: 5500/min). Der AbszissenmaBstab ist in ,,Neugrad“‘ (&) angegeben 
1 g=22/400 
und die nicht getrennten Linien A,, und Kg. Von den Einfang-Gammas 
ist die 90 keV-Linie die intensivste. Die anderen niederenergetischen 
Linien sind in der Abbildung beschriftet. Um die optimale Aufloésung 
und Linienbreite zu bestimmen, wurde die genannte Quelle durch eine 
ungefahr 0,1 mm dicke, 1mm tiefe und 12 mm hohe ersetzt, die etwa 
2mg Europiumoxyd enthielt. Die Fig. 7 zeigt die mit dieser Quelle 
gemessenen Linien K,, K,, und die 122 keV-Gamma-Linie in 1. Ord- 
nung. Die unterschiedlichen Linienbreiten sind darauf zuriickzufihren, 
daB die natiirliche Linienbreite der Réntgenstrahlen Kg und Kg, sehr 
viel gr6éBer ist, als die der 122 keV-Gamma-Linie (vgl. Abschnitt II). 
Die Halbwertsbreite der 122 keV-Linie betragt nur 6,5’’ und ist auf die 
geometrische Quellenbreite und die Kristalleigenschaften zurtickzu- 
fiihren. Die Ausdehnung der Strahlenquelle selbst ergibt bei genau 
0,1 mm Dicke schon eine Breite von 4,4’’. Da es sehr schwierig ist, eine 
pulverférmige Substanz so mit einer 0,05 mm dicken Aluminiumfolie 
zu umgeben, daB die Dicke der Oxydschicht nur 0,1 mm ausmacht und 
tiberdies die 12 mm lange Schicht um weniger als 0,05 mm verbogen ist, 
14Bt sich nicht entscheiden, ob die Breite von 6,5” allein auf die Quellen- 
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geometrie zuriickzufiihren ist, oder ob Defokussierungsfehler des ge- J) 
bogenen Kristalls oder seine Mosaikstruktur die Linienbreite bedingen. |] 

Die Tabelle 2 enthalt die Wellenlangen der gefundenen Linien. Fir jj 
die Gamma-Linien wurden die Wellenlangen umgerechnet in Energien Ef 


Tabelle 2. Wellenléngen und Energien bei Europium 


Die erste Gruppe enthalt Réntgenlinien; die 122 keV-Linie ist eine Aktivitats- i | 


linie des Sm52, Die Gamma-Linien der letzten Gruppe sind Einfang-Gammas. 
Die 90 keV-Linie wurde in 8. Ordnung gemessen, alle anderen Linien in 4. Ordnung. 
Die Zahlen g bedeuten den Prozentsatz der emittierten Quanten pro Neutronen- 


einfang in dem angegebenen Isotop, wenn nur dieses Isotop emittieren wiirde | 


(Roéntgenquantenwerte liegen deshalb teils tiber 100). 


i 


Line | A(XE) | a(mXE) | E (keV) AE(eV) | q(Eu) | g(Eur) 
| | | | | | 
Ke, | 297,826 | 13 | | 60 1000 
Ka, | 302,488 | 13 31 | 520 
Kg, 263,034 | 11 | | 17 | 280 
Hig, | 263,784. 48 fat | 9 150 
Kp, | 256,394 | 12 | | | 4 70 
Kp, | 256,619) | Te | | aA 19 
Ko 255,115 | 11 | | 0,8 14 
122keV | 101,593 | 6 | 121,784 | 7 | _ | — 
90 keV} 137,699 | 6 80/851 wh ad 40 — 
77 keV | ~ 160,142 | 8 | 77,259 4 10 100 
73 keV | 168,500 | 8 134270 3,5 | 5 100 
72keV | 170,608 | Sy il 2 Ol 35 4 100 
71keV| 174,181 | 8 | 71,032 | 3,5 2 40 
68 keV | 181,492 | Sue S407 de aay Bas 10 100 
IRA | evita | 10 | 52,871 | De 2 30 
51keV | 238,037 | 10 | 51,977 2's 3 50 
46 keV | 268,082 | 11 46,1517 2 8 100 
32keV| 379,120 | 16 | 32,6346 1,5 20 = 
unter Benutzung der Formel?é 
E = (42372,44 + 0,16) V/A (kKXE). (19) 


pees 
Dabei ist 1 XE = (1,00202 +0,00003) 10°3 A. 


Fiir eine genaue Angabe der Wellenlange ist es notwendig, die Gitter- 
konstante d genau zu bestimmen. Im Abschnitt iiber die Justierung des 
Spektrometers wurde gezeigt, daB Abweichungen des Quarzkristalls 
von der mathematischen Lage sich in erster Naherung als scheinbare 
Anderung von d bemerkbar machen. 

Deshalb ist eine Eichmessung der Gitterkonstante notwendig. Die 
zum Zeitpunkt der Messungen in der Literatur?’ angegebene Genauig- 
keit der AK-Linien des Europiums geniigt nicht zur Festlegung von d. 


6 CoHEN, E.R., J.W.M. DuMonp, T.W. Layton and J.S. Rottetr: Rev. 
Mod. Phys. 27, 363 (1955). 


*7 Cork, J.M., and B.R. STEPHENSON: Phys. Rev. 27, 103, 530 (1926). 
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Die Wellenlangen der K,,—K,,-Linien des Wolframs sind hingegen 
sehr genau bekannt?:?8: 

K,(W) 2 = 208,575 + 0,008 XE 

K,,(W) A=213,387 £0,010 XE. | 
Deshalb wurde eine Wolframquelle ins Strahlrohr eingeschoben und 
aus den Winkellagen der Linien K,, und K,, die Gitterkonstante zu 


berechnet. Der Fehler Ad/d ergibt sich dabei folgendermaBen: die Teil- 
kreisgenauigkeit des Theodolits T 2 ist 1,3°°2,0- 10-8: fiir die Eich- 
linien folgt aus den Genauigkeiten der Wellenlangen (20) 
KW) AAA 3,9 107° 
BSG 1 A) Mae Wily ear Nair OS 
Aus Intensitatsgriinden konnten diese Linien nur noch in der 2. Ordnung 
gemessen werden. Dabei war: 


Ki(W) (4)? = (1,3°7)? + (0,9°°)? und gy = 0,0621 

KAW) (Ag = (4,3)? (0,5)? und ~qi="0;0640). 
Die Werte 0,9°° und 0,5°° sind die mittleren Fehler aus einer Folge von 
Messungen der Winkel @ fiir die K,- und K,,-Linien. Mit (22) und 
(21) ergibt sich: 

Ke oeAd id = 108382 4,07) 555.2100 

Ad {d= 41079 (4,7? 3342)? = 5 8 Are 
Daraus folgt: Ad/d~4-10°%. 

Liefert nun die wiederholte Messung einer Linie zu beiden Seiten der 
Nullage fiir den Braggschen Winkel den Wert gy +A (4¢@ ist der mitt- 
lere Fehler), so ist wegen der Teilkreisungenauigkeit von 1,3°° der 
Gesamtfehler einer zu messenden Wellenlange 

AAA = ((4 + 10-5)? + (1,3°°% + A p)/p?)}. (23) 

Zur Bestimmung des Reflexionsvermégens des Quarzkristalls fiir 
R6éntgen- und Gamma-Strahlung wurde die Zahlrate Z,(y!) im Maxi- 
mum des Reflexes m. Ordnung der Strahlung 7 gemessen (vgl. Ab- 
schnitt III), wobei die Kanalbreite des Einkanal-Diskriminators 10 V 
betrug und die Kanalhéhe U so eingestellt worden war, daB die Nach- 
weiswahrscheinlichkeit fiir die Strahlung 7 maximal war (U = U)). Das 
Symbol 7 bedeutet die 122 keV-, die 90 keV- oder die K-Strahlung. Die 
Zahlrate Z, (p”) ergab sich durch punktweise Messung der Reflexe und 
zwar fiir die 90 keV- und die A-Strahlung bei der Reaktorleistung 
4 MW, fiir die 122 keV-Strahlung nach Abschalten des Reaktors. 

TE Watson, B.B., W.J. West, D.A. Linp and J.W.M. DuMonp: Phys. Rev. 
75, 505 (1949). 


(20) 


(21) 


22) 
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Fiir diesen Fall zeigt in der Stellung gy =0 die Messung des Spek- 
trums mit dem Einkanal-Diskriminator bei 10 V Kanalbreite die in 
Fig. 8 dargestellte Abhangigkeit der Zahlrate von der Kanalhohe U. 
Daraus folgt nach der Gl. (16) fiir die Werte 7°??? 


7,0) — 14,3 % +£0,4% 
Ti) = 9,4 % +0,3% 
Ti) = 0,46% +0,06% 
1 PETS A ae ve 0,2 


> Létlrate 2g (U) 


As) 
Q 


oO 30 f 60 Volt I0 
Konalhohe U 


Fig. 8. Szintillationsspektrum des Europiums nach Abschalten des Reaktors. Bei U=42V liegt das 
Maximum der 122 keV-Strahlung, bei 12 V der Photopeak der K-Strahlung 


Die Bestimmung der GréBen Z3(U;) fiir die 90 keV- und die K-Strahlung 
bei laufendem Reaktor ist mit einem groBen Fehler behaftet, da die 
Maxima dieser Strahlungen nah benachbart sind und die Zahlrate fiir 
U>45 V standig abnimmt, so daB es schwierig ist, den Betrag Z4(U,) 
festzulegen, der von Strahlung hoherer Energie heriihrt und von der 
Zahlrate zu subtrahieren ist (vgl. Abschnitt III). Man erhalt: 

Ti = 14,9% +5,4% Ti) = 14,3 % +3,2% 

TY) = 9,7 % +3,5% ime) = 68 % +1,6% 

Ti”) = 0,84% +0,31% Ti) = 0,97% +0,22% 
TY = 2,4%+09% T= 1,4% 40,4% 
TI) = 0,29% +0,A1% TY = 0,23% +.0,06%. 
TL) = 0,15% +0,06% 
TH) = 0,25% +0,00% 
T= 0,23% +0,09% 
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Nach Fig. 7 ist die Halbwertsbreite der 122 keV-Linie On lhin (oa 
giinstigsten Fall ist sie durch Defokussierung bedingt. Dann ist die 
Kriimmung des Quarzkristalls so genau, daB sich die Netzebenen in 
einer Entfernung von 464 cm vom Kristall in einem Bereich schneiden, 
dessen Breite kleiner ist als 0,145 mm. Die Halbwertsbreite der 8. Ord- 
nung der 90 keV-Linie wurde zu 12,3’ gemessen. Diese Breite findet 
ihre Erklarung in der Defokussierung, die deshalb auftritt, weil die 
Quelle unverschiebbar im Strahlrohr eingebaut war. Der berechnete 
Wert dieser Verbreiterung betragt 12’’, wenn man, was wir bisher getan 
haben, voraussetzt, daB der Kristall elastisch gekriimmt ist. Nimmt man 
nun an, daB der gebogene Kristall aus kleinen idealen Kristallen besteht, 
die durch diese Verbiegung lediglich gegeneinander verdreht, aber nicht 
gebogen sind, so ist die Breite der 8. Ordnung der 90 keV-Linie min- 
destens 22’, was unserem MeBwert widerspricht. 

Ein Vergleich der in Abschnitt I berechneten Werte des Reflexions- 
vermogens mit den gemessenen zeigt, daB diese gréBer sind, als die be- 
rechneten, wenn der Quarz als idealer Kristall angesehen wird, daB aber 
die Starke der Reflexe dritter und héherer Ordnung gut iibereinstimmt 
mit den Werten, welche unter der Annahme eines ideal imperfekten 
Mosaikkristalls berechnet worden sind. BROGREN?® hat bei Unter- 
suchungen der Reflexionsverhaltnisse an ebenen ungebogenen Quarz- 
platten mit Wellenlangen tiber 700 XE gefunden, daB sich Quarz wie 
ein idealer Kristall verhalt. Es liegt nahe, zu vermuten, daB durch das 
Biegen der Kristallplatte eine Mosaikstruktur erzeugt wird, die besonders 
bei schwachen Reflexen und kurzen Wellenlangen in Erscheinung 
tritt", wobei sich der Kristall nahezu wie ein ideal imperfekter Mosaik- 
kristall verhadlt. Die Untersuchungen von LIND” zeigen das an der 
schwacher reflektierenden 310-Ebene. Es ist somit zu erwarten, daB 
das Verhalten unseres Kristalls bei starken Reflexen (die 101-Ebene 
reflektiert am starksten im Quarz) dem eines idealen Kristalls nahe- 
kommt, bei schwadcheren Reflexen (Ordnungen 3 bis 8) aber sich dem 
eines ideal imperfekten Mosaikkristalls nahert. Unsere Messungen be- 
statigen dieses Verhalten. Die Mosaikstruktur ist recht wenig ausge- 
pragt, was auch daraus hervorgeht, daB die Linienbreite (6.5’’) sehr 
schmal ist. Ware der Kristall auch fiir starke Reflexe ein ideal imper- 
fekter Mosaikkristall, so miiBte die Breite der Mosaikverteilung groB 
sein gegen 4,3’, wahrend sie in Wirklichkeit 6,5’ +1" betragt. Eine 
kleinere Breite liefert zu groBe theoretische Werte fiir das Reflexions- 
vermégen, eine gréBere Breite ergibt zu kleine Werte. 

Die gemessenen Wellenlingen der K-Linien des Europiums sind 
etwas kleiner als die Werte, welche Cork?’ und LEIDE* gefunden haben, 


29 BROGREN, G.: Arkiv for Fysik 8, 371 (1954). 
30 SrEGBAHN, M.: Spektroskopie und Réntgenstrahlen. Berlin: Springer 1931. 
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stimmen aber sehr gut mit den tiberaus genauen Werten von BERG- 
VALL®! iiberein® (vgl. Tabelle 3). Die Fehler der K,-Linien sind bei |f 
Cork nicht naher augegeben. Es ist nur vermerkt, daB sie gréBer sind fj 
als 0,04 XE. 1 | 

Ein Vergleich der Energie der 122 keV-Linie von 121,784 + 0,007 keV | 
mit dem Wert von Hatcu®? E =121,79 keV zeigt vorziigliche Uberein- | 
stimmung. 1 

Der Wert g in Tabelle 2 bedeutet die Zahl der Quanten, die pro } 
100 Neutroneneinfange in dem betreffenden Isotop in der Quelle ent- 


Tabelle 3. Réntgenwellenlingen des Europiums 


Linie A (XE) | Cork LEIDE BERGVALL | } 
| 

Kea, | 297,82640,013 | 297,99+0,04 | 297,90 | 297,829 + 0,004 |ff 
Kee 302,488 + 0,013 | 302,69 -+ 0,04 302,65 | 302,491 + 0,004 
Kp, 263,031 40,011 | 263,07 

Kp, 263,784-£0,011 | 263,86 

Kp, | 256,391+0,012 | 256,45 | | 

Kp; 256,619 + 0,013 | | 

Ko | 255,115,041 | | 


vorkommenden Verhaltnis enthielt, bedeutet g (Eu?®*) die Zahl der Quan- 
ten, die vom Isotop Eul® emittiert wurden, nachdem das Isotop Eut* 
100 Neutronen eingefangen hat. Entsprechendes gilt fiir q (Eu?*4). 
gq wurde aus der Zahlrate im Reflexionsmaximum, dem Gewicht der 
Strahlenquelle, dem thermischen NeutronenfluB im Strahlrohr am Ort 
der Quelle, dem Einfangquerschnitt, dem Reflexionsvermégen des 
Quarzkristalls und seiner Offnung gegeniiber der Quelle berechnet, 
unter Beriicksichtigung der Durchlassigkeit des Kollimators, der Nach- 
weiswahrscheinlichkeit des Quants in der Photolinie des Szintillations- 
zahlers** und der Absorption in der Quelle, in der Luft auf dem Weg 
zum Zahler, im Quarzkristall und im Szintillationszahler. Die Fehler 
der g-Werte sind relativ groB. 

Da q kleiner oder héchstens gleich 100 ist (fiir die Gamma-Strahlen) ] 
sind jedenfalls der 90 keV- und der 32 keV-Ubergang dem Europium 152 
zuzuordnen. Ferner muB der 90 keV-Ubergang von der Art Ey, Ey 
oder M, sein, weil sonst unter Beriicksichtigung der Konversionskoeffi- 
zienten**4 die Gamma-Intensitat kleiner sein miiBte als gemessen. Fiir 


| 
stehen. Da die Europiumquelle die Isotope Eut® und Eu? im natiirlich |} 


* Diese Werte standen uns leider bei der Bestimmung von d noch nicht zur 
Verfiigung. Sie stellen eine nachtragliche Bestatigung dieser Bestimmung dar. 

31 BERGVALL, P.: Ark. Fys. 16, 57 (1959). 

32 Hatcu, E.N., and F. Bozum: Rev. Mod. Phys. 30 II, 732 (1958). 

33 Mott, W.E., and R.B. Sutton: Handbuch der Physik, Bdj45) Sai27 
(1958). 

34 Rosz, M.E., G.H. GorrtzeEL, B. J. Spryrap, J. Harr and P. Strona: Phys. 
Rev. 83, 79 (1951). 


Ausmessung einiger weicher Gamma-Linien 469 


den 32 keV-Ubergang kommen die Arten FE, und M, in Frage. Die Zu- 
ordnung der andern Gamma-Linien zu einem der beiden Isotope ist 
noch nicht sicher. 


Aus den MeBwerten in Tabelle 2 ergibt sich folgende Beziehung: Die 
Summe aus der 72 keV-, der 52 keV- und der 32 keV-Linie ist bis auf 
3 eV gleich der Summe aus der 89 keV- und der 68 keV-Linie. Da es 
fiir die Anwendung des Ritzschen Kombinationsprinzips nur auf die 
Energieverhaltnisse ankommt, ist der Fehler 4d/d 4 - 1075, wie auch 
der Fehler 1,3 - 1075 (der durch die Umrechnung der Wellenlangen in 
Energien bedingt ist), nicht von EinfluB auf die Kombination. Deshalb 
liegt ftir das Kombinationsprinzip der relative Fehler jedes Energie- 
wertes zwischen etwa 10~° (bei 32 keV) und 3 -10~5 (bei 77 keV). Be- 
deuten die Buchstaben a, b, c, ... Energiewerte der 10 gemessenen Linien, 
so liefert die Relation a +b =c 360 Kombinationen. Der Energiebereich 
Ey, m dem die Werte a +6 und c liegen, umfaBt rund 140 keV. Wegen 
der ,,Unscharfe“‘ von etwa 2 eV pro Energiewert (a, b, ...) ist die Wahr- 
scheinlichkeit W,,, fiir das Auftreten von zufalligen Kombinationen 


abe 
W,5¢ = 360 - 6/1,4- 10° 0,014. Die Beziehung a+b=c-+d_ liefert 
630 Kombinationen in E,,,.g 90 keV, so daB W,, 4 630 - 8/9 +104 ~ 
0,056. 

Aus @+b+c=d-+e ergeben sich 1260 Kombinationen in E,,,4, 
160 keV. Dann ist W,,.¢. 1200 - 10/1,6 - 10° 0,08. Beriicksichtigt 
man keine hdheren Kombinationen, so ist insgesamt Wy =W,,,+ 
WY eg Be eee =0,1 ae 

Diese Abschatzung zeigt, daB zufallige Kombinationen durchaus 
méglich sind. Deshalb ist nicht mit Sicherheit zu sagen, daB die ge- 
nannte Kombination eine ,,echte“‘ ist. In der Tat liefert die Kombina- 
tion 77 keV + 46 keV — 90 keV — 32 keV = 925 eV eine Differenz, welche 
nahe liegt bei den Differenzen 52 keV — 51 keV = 894 eV und 73 keV — 
72 keV =907 eV aber nach der MeBgenauigkeit doch deutlich von ihnen 
verschieden ist. Auch die Werte 894 und 907 liegen wohl zu weit aus- 
einander. Durch die Verwendung getrennter Isotope soll die Zuordnung 
der Linien bestimmt und die Anwendbarkeit des Kombinationsprinzips 
verbessert werden. 


Die gemessenen Linien stammen nicht von Verunreinigungen durch 
benachbarte Elemente Sm und Gd, welche Isotope mit sehr hohem 
Einfangquerschnitt haben (vgl. J. WAsson**). 


DRAPER? und SKLIAREVSKII® haben Europium mit Szintillations- 
spektrometern untersucht und fanden eine Linie bei 95 keV (93 keV) 
und eine bei 72 keV (71 keV). Die 95 keV-Linie ordnet DRAPER dem 


35 Wasson, J.: Z. Naturforschg. 15a (1960). 
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Eu! zu. Parronis und MarsHAK®* haben mit einem Szintillations- 
spektrometer die Isotope gemessen und fanden bei Eu’ die Linien 
92+3 keV und 81+4keV, bei Eu die Linien 91 +3 keV und 75 + 
3 keV. Ein Vergleich dieser Ergebnisse mit Tabelle 2 zeigt, daB die 
95 keV-Linie nach DraPeER, die 93 keV-Strahlung nach SKLIAREVSKII 
und MarsHaks 92-+3 keV-Linie mit unserer 89,8 keV-Linie zu identi- 
fizieren sind und, da unsere Zuordnung dieser Linie zum Eu! iiberein- 
stimmt mit DRAPERs und PATRonis Zuordnung. Wegen der unzulang- 
lichen Auflésung der Szintillationsspektrometer ist ein weiterer Ver- 
gleich unserer Linien mit denen von PATRONIS und MARSHAK nicht 
moglich. Die 72 keV-Linie nach DRAPER und die 71 keV-Strahlung nach 
SKLIAREVSKII fallen in den Schwerpunkt unserer Linien mit 77,2; 
73343 712,53 FAO and, 6851 keV: 

Der Linienreichtum* ist beim Europium so groB, da man mit den 
gemessenen Energien allein noch kein Termschema aufstellen kann, 
zumal die Zuordnung der Linien zu den beiden Isotopen noch nicht 
vollstandig ist. Es fehlen noch Koinzidenzmessungen oder Messungen, 
die ungefahr die Lage der Niveaus ergeben. 


Meinem verehrten Lehrer, Herrn Professor Dr. HEINZ MAIER-LEIBNITZz, danke 
ich von ganzem Herzen fiir viele Anregungen und Foérderung dieser Arbeit. 

Fir Diskussion danke ich Herrn Professor Dr. Max POLLERMANN, Herrn 
Professor Dr. A. FAESSLER und Herrn Dr. JoHN Wasson. 


* Wir haben inzwischen noch etwa 35 intensitatsschwache Linien unter 230keV 
gefunden, die zum Teil sehr nah benachbart sind (vgl. die kleinen Peaks in Fig. 6). 
36 Patronis, E.T., and H. MarsHaxk: Phys. Rev. Letters (A) Sept. 15 (1959). 
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Lattice vibrations and specific heat of zinc blende 
By 
A.K. RAJAGOPAL and R. SRINIVASAN * 
With 7 Figures in the Text 
(Received December 30, 1959) 


The dispersion relations, frequency distribution function and specific heat of zinc 
blende have been calculated using Houston’s method on (1) A short range force 
(S. R.) model of the type employed in diamond by SmrtH and (2) A long range model 
assuming an effective charge Ze on the ions. Since the elastic constant data on 
ZnS are not in agreement with one another the following values were used in these 
calculations: 


CaS WOU, Cay Ory eral Cry == B/G hypivesyfosnat~ 


As compared to the results on the S. R. model, the Coulomb force causes 1. A split- 
ting of the optical branches at (000) and a larger dispersion of these branches; 
2. A rise in the acoustic frequency branches the effect being predominant in a 
transverse acoustic branch along [110]; 3. A bridging of the gap of forbidden fre- 
quencies in the S. R. model; 4. A reduction of the moments of the frequency dis- 
tribution function and 5. A flattening of the @ — T curve. 

By plotting (0/05) vs. T., the experimental data of Martin and Criusius and 
HarTEck are found to be in perfect coincidence with the curve for the short range 
model. The values of the elastic constants deduced from the ratio @, (Theor)/@,) (Expt) 
agree with those of PRINCE and WoosTeER. This is surprising as several lines of 
evidence indicate that the bond in zinc blende is partly covalent and partly ionic. 
The conclusion is inescapable that the effective charge in ZnS is a function of the 


> 
wave vector k. 


1. Introduction 


Recently investigations on cold neutron scattering’ * and specific 
heat® of Germanium and Silicon have indicated that the short range 
force model of SmiTH® and HsIEH? are inadequate and forces extending 


* National Research Fellow. 

1 BrRocKHOUSE, B.N., and P.K. IvENGAR: Phys. Rev. 111, 747 (1958). 

2 BROCKHOUSE, B.N.: Phys. Rey. Lett. 2, 256 (1959). 

3 Paren, I., C.M. EISENHAUER, D. J. HuGHEs and H. PaLEvsky: Phys. Rev. 
108, 1091 (1957); 113, 49 (1959). 

4 Patevsky, H., D.J. HuGHEs, W. Kiey and E. TUNKELO: Phys. Rev. Lett: 
2, 258 (1959). 

5 FLUBACHER, P., A.L. LEADBETTER and J.A. Morrison: Phil. Mag. 4, 273 
(1959). , 

6 Smitu, H.M.J.: Phil. Trans. Roy. Soc. Lond. A 241, 105 (1948). 

? Hsien, Y.S.: J. Chem. Phys. 22, 306 (1954). 
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at least upto the fifth neighbours have to be invoked to give a satis- 
factory account of the experimental results in these diamond type 
crystals. 

In this connection the case of zinc blende is of interest. The lattice 
of zinc blende is similar to that of diamond except for the absence of a 
centre of symmetry. BirMAN® has reviewed the evidence for the hybrid 
nature of the bond in zinc blende. It is certain that an appreciable 
contribution to the bond is ionic in character. The specific heat of 
zinc blende has been determined by CLusius and HARTECK® from 
196° K to 18° K and by Martin?° from 20° K to 4° K. It would there- 
fore be interesting to find the difference between the lattice vibrations, 
frequency distribution function and specific heat of zinc blende on (1) 
a purely short range force model and (2) a model incorporating the 
Coulomb force and to compare the results with experiment. MERTEN" 
has investigated the effect of Coulomb force on the dispersion relations 
in ZnS. This work is rather incomplete. 


2. Geometry of the zinc blende lattice 


The unit ceil of zinc blende can be chosen as a rhombohedron of 
volume v, = 275 bounded by the edges 


@, = 75 (0, 4, Vp edo = 7 ARO rene a, a7 treo) 


where 7, is half the lattice constant. The positions of the particles in 
the unit cell are specified by the vectors 7 (x) =47(*—1) (1, 1, 1) where 
#x=1 denotes the zinc atom and x=2, the sulfur atom. The lattice 
vector 


> 


ad, =|, a, + ly dy + ly dg = 79(L,, U,, 1.) 
where (/,-4-4,--1,) is even, The vector 
¥(21) = 19 (mq, My, %,); Me =l, +e; n=l, +d and 2,=1,42. 


The reciprocal lattice basis vectors are 


a = Ake —— * set = ie La 7 a= 1 
=a, (Hts b= —41) and b= (1,4,—1) 
and the reciprocal lattice vector = fees (h,, hy, h,) where all the h’s 
are all even or all are odd. ue 


8 BIRMAN, J.L.: Phys. Rev. 109, 810 (1958). 

® CLusius, P., and K. HartEeck: Z. phys. Chem. 134, 243 (1928). 
10 MarTIN, D.L.: Phil. Mag. 46, 751 (1955). 

11 MERTEN, L.: Z. Naturforsch. A 13, 662, 1067 (1958). 
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The coupling coefficients C,,(xx’) are defined as 
ONCE AOS ®,,, (1%, ox') exp 2atk- [7% (ox') — 7 (Lx)] (1) 
1 


where ®,,(/, 0x’) is the potential energy of interaction between the 
particle x’ in the basis cell and x in the /-th cell and 


Cen Ome |e ee oe 
: OUx (1%) Oly (0%’) JEquilibr'um 
where u,(/x) and u,(0 x’) are the displacement components. k is the 


wave vector defined in reciprocal space by fae (Vx»%y» 42) Where the 


q's satisfy the relations a4 


02¢,8Y2%21 
OSG. Wy += 3. 


The frequencies of the lattice for any wave vector are obtained by 
solving the determinant 


+ Com, 0%, — Via x") =) (2) 
where 

Mision) = Se CG) (3) 
and ae 


M,, (%x’) = Vy* 


path His 


3. Short range force model 


With SmitH®, we assume non-central interactions between nearest 
neighbour Zn and S atoms and central interaction between next nearest 
neighbours. The number of constants to describe these interactions 
reduce to 4,a, 8, #, and mw. taking the symmetry of zinc blende into 
account. 

The constants « and f pertaining to nearest neighbour interactions 
have the same significance as in SMITH; “4, and py refer to the central 
interactions between Zn—Zn and S—S respectively. For the sake of 
simplicity, we assume fy =f{42 =f. The coupling coefficients in terms of 
these three constants «, 6 and w are 


OC (4%) =—4la +u(2 aerate ay (4a) 
“ a 
EG 


zy(*#%) = — 4usinag, sin wy. 


Cyclic interchange of x, y, z yield the other coefficients. Coefficients of 
the type "C,,(12) are given below*. 

* The coefficients of the type OGa (12) in Smiru’s ® paper are incorrect, a factor 
exp me (G4+%+4,) having been left out inadvertently. This will not cause any 


error in the frequencies of the lattice though the eigen vectors will be given in- 
correctly. 
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— exp 2 (4 —% —% 
oe (4b) 


"Cy2(12) =B lexp a (eG, Fay ep 


Ay 


exp =! (4g, — Ge — 9) + xP = (4. — % a) 


exp Ede dy q:) exp (CE Vx qy) =I 


+ exp 2 (gy — 9, — 94) — exp = (G2 4) — 4) 


The elastic constants are given by the same expressions as in SMITH®, 


Cy = (a + 8p)/27%5 | 
Cre = (28 —a + 4u)/27% (5) 
Cag= (a +4 — B?/x)/279. | 


The Raman frequency » in cm is given by 


4a cri = 4a.(— ! -) (6) 


my Ms 


COUTURE-MATHIEU and MaTHiEu” have observed two Raman fre- 
quencies in zinc blende—one at 274cm™ arising from the transverse 
vibrations of zinc and sulphur lattices and another at 349 cm arising 


Table 1. Elastic consiants of zinc blende 


In units of | BHAGAVANTAM and} Prince and 


1011 dynes/cm? | ver | SURYANARAYANA™ | WoostER» 
| | 
on | 9:43 | 10-78 | 10 
Grr | 5°68 PPB 6:5 
Cg | [437 1A2° 0 i Wize 


12 Couture, L., Matuieu and J.P. Matureu: C. R. Acad. Sci. Paris 236, 
SM O53) 

18 Voict, W.: Nachrichten Géttingen 424 (1918). 

14 BHAGAVANTAM, S., and D. SURYANARAYANA: Proc. Ind. Acad. Sci. A 20, 
304 (1944). 


15 PRINCE, E., and W.A. Wooster: Acta crystallogr. 5, 386 (1951). 
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from the longitudinal vibrations. The splitting of the frequencies is 
ascribed to the partly ionic nature of the bond. For the scheme em- 


ployed here, we take 
the average of these two 
frequencies to be 7 ie., 
9 ==3417 cm 2. 

In the table 1 are 
collected the elastic con- 
stants of zinc blende 
determined by different 
investigators. 


The agreement be- 
tween the different in- 
vestigators is not good. 
Since our purpose is 
primarily to compare the 
effects of a short range 
and a long range force 
models, we can choose 
reasonable values of the 


20 

a5 

80 — Jong range force 
es “7 short range force 


OS pet 


OT OZ SOE SOTA COT NOG SROG ALG, 
2h 


Fig. 1. Dispersion relation of ZnS along [100] 


elastic constants and use the same values for both the models. We 
shall see later how a comparison can be made with experiment. 


From the Raman fre- 
quency and Eq. (6), « 
comes out to be 30:9 
403 dynes/cm. Taking C,, as 
10-78 x 101! dynes/cm? and 
using Eq. (5), 8B comes out 
to be 27 x10? dynes/cm. 
The value of « was cho- 
sen as 3-4 10% dynes/cm 
to eeive Cy5 = 6-87 Xx 
4011 dynes/cm? and C4, 
= 3-87 x 1044 dynes/cm? 
in reasonable agreement 
with the values in the 
table. 


These values of a, B 
and m were used in ex- 


9 
ge | 
|70L0 
7 — long range rorce |_| 
--- short range force 
So 
2 el 70L0 &\ 1170 
S} i TaspLA 
4} = 
4-TH37A_ 
2 | Ser | 3LA 
a 7110 
2 Za 4TA 
a_+—-4-->> 
A a (LR| SR) 
7 S se ae a 
pes eo 
0 = a eae a 
WY Dif 1 WES UE US ERS 
4¢/V3y,k 
Fig. 2. Dispersion relation of ZnS along [111 


pressions (4) and the dispersion (w vs. | |) relationships along [100], [111] 
and [410] directions were calculated by solving the determinant (2). The 
dispersion relations, are exhibited in Figs. 1 to 3a, b. 


Z. Physik. Bd. 158 
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From these dispersion relations, the frequency distribution function 
g(w) was calculated using the Houston’s method as developed by 
Buatia!6, The distribution curve is plotted in Fig. 4. 

Since the dispersion of the optical branches is very small, and the 
optical branches extend over a small range on the frequency scale, the 
g(m) curve for these branches is 
replaced by a rectangle of width 
0-68 X 1018 radians/sec on the fre- 
quency scale and of a height which 
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Vevok frequency w in 10™ CPS. 
Fig. 3a and b. Dispersion relation of ZnS along Fig. 4. Frequency Distribution curve for ZnS 
[110]. a Acoustic branches; b Optical branches (short range force scheme) 


makes the area of the rectangle equal to 3N where WN is the 
AVOGADRO’S Number. 

The distribution curve was checked by graphically evaluating the 
second moment #42 and comparing it with the theoretical expression 


1 1 


Ha = 2(S— + =] (a +2). (7) 


m 1 My 


The values of uw, and ww, were evaluated graphically and are given in 
Table 2. 


From the distribution curve, the specific heat was obtained by 
graphical integration and the equivalent @ — T curve is plotted in Fig. 5. 


TS BEAT NAN AC ID 2 EIS INC Vino Sa delsin O55) 
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The value of 0) at T+ 0° K is 332° K and is checked with the aid 
of the elastic constants assumed and a nomogram given in LEIBFRIED!’, 
The value of 0, is given by 


0.5 = £ ( ‘a (BLACKMAN!8) (8) 


= 


2) 
and is 464° K. The high temperature specific heat was also checked 
using the Thirring expansion with the moments pug, vq and Wg. 


490 
Op |} Oo EE pee a 
450\— + Sr — 
i mas | 
410 ff 
| , 
7 
370 / 
| /| 
] 7 
330 di --- short range 
! — long range 
lar — experimental results 
290 WE © (MARTIN 
4 Ciusius & HARTECK 
250 
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IPs 
Fig. 5. @ vs. T Curve for ZnS 
4. Long range force 
For taking into account the Coulomb contribution, an effective 
charge Ze is postulated on the ions. The coupling coefficients now consist 
eae parts ©. 70 aC ese peretC (cer). (9) 
The non-Coulomb part "C,,(*x') is taken from the previous section. 
Using the notation given in KELLERMANN?®, and SRINIVASAN”, the 
following expressions have been obtained for °C,,(*% x’). 


For pcos O, 


One 
a) 


es "Czy (%¢%) aa Ses G,, (#%) sly) “ 


La 
| 


3% 
v 
= sits Czy(12) = — G,y(12) + H,,(n) 

17 | EIBFRIED, G.: Handbuch der Physik (FLtece), Bd. 7/1, S. 104. Berlin- 
Gottingen-Heidelberg: Springer 1955. 

18 BrackMAN, M.: Handbuch der Physik (FLUcGcE), Bd. 7/1, S. 325. Berlin- 
G6ttingen-Heidelberg: Springer 1955. 

19 KELLERMANN, E.W.: Phil. Trans. Roy. Soc., Lond. A 238, 513 (1940). 

20 SRINIVASAN, R.: Proc. Phys. Soc., Lond. 72, 566 (1958). 
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where 
7 Wig Gy) Vy + 99) ae LS 7; Prat 
G,, (4%) =47 49" exp — —; |~+¢| 
ol ) 2. [jp+7 I? 462 
Coy (12) = 40 Yet Ga) ly £0) exp | — Be [hg PS" et hy +h 
h |~z+q |? 
Heyl) =2 D)[—10) bey +010 “52 | Cosa -D 
l 
Hz,() =2 >| — (0) bey + (0) “22 | expt a (@-7) 
Here 
/(0) = 25 exp — [#4 A 
n° ||? (Z| 


gt) =34) + AS exp — et|7) 
H(x) =1— 2, f exp (— 2) dt. 


1 


The expressions for the elastic constants are now 


Z2 @2 
0 


Gites + (2B —a«-+ 4u)/2r 
tee 
Cag = — 0-063 = + (a +4y)/27%9 —C?/D (11) 
0 
where Z a — Bir 
4 12? 2 
and D SI nae |/2%.- 


The Coulomb parts of the elastic constants are given by BLACKMAN?! 
and checked by MERTEN. 


The expressions for the Raman frequencies are now 


2 2 
ATG yt. = [42 aA te \(S ie \ 
678 my, My | (12) 
cS 82a Ze 1 1 
a c8 ye =| a4 )( ——ik 
jong a a 673 m, My 


The splitting of the Raman frequency arises due to polarisation of the 
medium by the longitudinal wave?*. We take the average of 72 and 
Viong as the square of the frequency employed in the last section. 

21 BLACKMAN, M.: Phil. Mag. 3, 831 (1958). 

22 LyYDDANE, R.H., and K.F. HERzFELD: Phys. Rev. 54, 846 (1938). 
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Using the three elastic constants and the Raman frequency, we get 
the following four equations in Z, «, B and wy. 


3-05 2? shied i 30.9 
PAR Gee 8 ele = 58-4 
AR ae iat neice =367 (13) 
— 0-73.22 +a! + Ay! — UACZ EY — 20.9 
Dee 
a = 
6rg 


where «’, B’, uw’ are «xX10°8, BX10-3, wx 107 respectively. 
It is obvious that Z =0 is a solution of these equations. In that case 


the values of «, 6 and wu are those arrived at in the last section. There is 
another set of solutions 


£2 3350 PP =4655 10° 
C= 20-73.10°; ft = 4-07 X105. 


We note that the value 
of the effective charge 2500 
we have deduced here, 
ieesvenisiby (far othe 
largest value so far de- 
rived. Though this value 
is perhaps too high, for 
our purpose such a value 
is of advantage as the 
effects of the long range 
force will be more clearly 
exhibited in this case. 
Using this value of Z, 
the Coulomb parts of 
the coupling coefficients 
were evaluated for vari- 
ous wave vectors along 
[100], [4110] and [111] tl aa aa ae ee a ee 
directions. The lattice frequency w in 10” CPS. 
sums thus evaluated can Fig. 6. Frequency ee for ZnS (Long range 
also be used for finding 
the dispersion relations in calcium fluoride. The non-Coulomb parts 
are evaluated with the expressions (4a, b) with the new values of «, 
Band yw. The dispersion relations along [100], [114] and [110] directions 
have been calculated and depicted in Figs. 1 to 3a, b. The g(w) curve 
is derived by the Houston’s method as in the last section with the 
exception that no approximation has been made for the optical branches. 


frequency function G(w).x 108 
x 
S 


500 
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The distribution curve is given in Fig. 6. The curve was checked by 
calculating the second moment. BLACKMAN®’ has shown that the Cou- 
lomb forces do not contribute to the second moment and so the ex- 
pression for jg in this case is the same as Eq. (7). The moments fq and 
fig are also calculated and are given in Table 2. Since we have used the 
same elastic constants , is the same for both the models. Using Eq. (8), 
Q.. in this case comes out to be 406° K. The O—T curve is plotted 
in Fig. 5. As before, the moments were used to check the high tempera- 
ture specific heat using THIRRING’S expansion. 


5. Comparison of the two models 


A comparison of the results on the two models reveals the following 
striking features. 

1. The optical branches at (000) are split into two in the long range 
model and they exhibit a larger dispersion. This is characteristic of 
all ionic lattices and is in accordance with the results of MERTEN". 


2. The effect of the long range force, on the acoustic branches, if 
any, is only to raise these branches on the frequency sclae over the S.R. 
force model. This is very predominant in one of the transverse acoustic 
modes (T.A. 6) along the [110] direction. MERTEN" has confined his 
calculations of the dispersion relations in ZnS only to the [100] and 
[111] directions and hence has missed this significant fact. 


3. The frequency distribution curve in the S.R. model has a gap 
between the acoustic and optical parts. This range of forbidden fre- 
quencies arises due to the difference in masses of Zinc and sulphur. 
This gap is closed on the L.R. model. The frequency difference is bridged 
along the [110] direction by a transverse optical mode. In the presence 
of a Coulomb force, mass difference does not produce a forbidden band 
of frequencies. This is in agreement with the observations of SAYRE 
and BEAVER™ on NaH and NaD. The g(w) curve has a lengthy tail in 
the L.R. model, a feature which is observed in all ionic crystals. 


4. The moments of the frequency distribution function are lowered 
in the L.R. model. The lower the order of the moment, the larger is 


Table 2. Moments of the frequency distribution function in ZnS for the two models 


Moment 
Short Range | Long Range 


AO SK GUO (Aimy Ailes S< 102)| 16:58 x 1028 (Th 16-18 x 1028) 


Me 
[Bir 666:44 x 10°? Ese <2 
Mg 23940-20 x 1078 20760:0 x 1078 


23 BLACKMAN, M.: Proc. Roy. Soc., Lond. A 181, 52 (1942). 
24 Sayre, E.V., and J.J. BEAVER: J. Chem. Phys. 18, 584 (1950). 
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this reduction. The table 2 gives fz), 4g and vg for ZnS on the two 
models. 


5. The O—T curve in the L.R. model is flatter than in the S.R. 
model. While the difference between the curves on the two models is 
only slight till the minimum @ value is reached, it becomes progressively 
larger for higher temperatures. 


6. Comparison with experiment 


The experimental @ values of Martin! and CLusius and Hart- 
ECK® have been plotted in Fig. 5 and a smooth curve is drawn through 
them. The experimental accu- 
racy in the @ values is indicated tele a ares ial 
at three different temperatures o/o,-—_|_| | | | |.-t-"T7 
along the curve by vertical 3 
arrows. MARTIN!® observed a 


peak in the © value at about ,, r 
8° K. Below that temperature ie 
the O values again decreased. “ { 


This is rather surprising because / 
such a peak has not been : 


observed in other crystals of the Hf 4 === short range 
diamond type. From the scatter aes: meee 

of MARTIN’s points at the lowest eA I 0s * «experimental 
temperature, 1t is obvious that 

the reproducibility of his results ois W 0 20 ip 00K 
was seriously affected by some Higa Piou ch (6/G;) sau Cerye 


cause at these temperatures. 

A glance at Fig. 5 shows that the experimental curve appears to 
run parallel to the theoretical curve on the S.R. model. Hence the follow- 
ing method was adopted for comparison. A plot of (O/@)) was made 
against temperature for the two theoretical curves. Since the @) value 
is not known with certainty for the experimental curve, the value of @, 
was derived by fitting experimental (9/@,) at 15° K to the value for the 
S.R. curve. The value of @, derived thus was 309° K. It should be 
mentioned that MArTIN! has stated that the O values appear to ap- 
proach the limit 306° K. Using this value of @,, (0/Q,) for the experi- 
mental curve was calculated at several temperatures and plotted as 
crosses in Fig. 7. 

It is obvious from this figure that the experimental results fall al- 
most exactly on the S.R. curve except at the highest temperatures 
where they appear to rise above the S.R. curve. From the ratio of 
@, (Theor) to 0, (Expt) we can derive the values of the elastic constants 
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which would fit the experimental data. The values so derived are 
C11 =9°'33 Crp =6-0; Cy, =3-4 X10" dynes/em?. These values are found 
to be in agreement with Prince and WoosTER’s! values within the 
limits of their accuracy. 

Thus we find that the behaviour of the specific heat in ZnS is ex- 
plained very satisfactorily by the short range model. We have definite 


evidence from the splitting of the Raman frequencies that for |k|=0, 
there is an effective charge of 0-88e” on the ions. But such a charge 
would undoubtedly cause a lowering of value and this is certainly in 
disagreement with the observations on specific heat. With BRrock- 
HOUSE and IYENGAR! and COCHRAN”, we may have to assume that the 
electron distribution and hence the effective charge may depend on the 


wave vector k. It would be of interest to carry out neutron scattering 
experiments in ZnS if one could obtain crystals of sufficiently large size. 
More sophisticated models like that of COCHRAN (loc cit) could be wor- 
ked out for this crystal only when we have information on the disper- 
sion relations. 

The authors are greatly indebted to Professor R. S. KrisHNAN for his kind 
interest and encouragement during the course of this work. One of the authors 


(R. S.) is grateful to the Government of India for the award of a National Research 
Fellowship. 


25 PouLET, H.: Thesis Paris 1955. 
26 COCHRAN, W.: Phys. Rev. Lett. 2, 495 (1959). 
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Aus dem Institut fiir Metallphysik am Max-Planck-Institut fiir Metallforschung, 
Stuttgart 


Zur Bestimmung von Deformationsstapelfehlern 
in kubisch-flachenzentrierten Metallen 
mit Roéntgenstrahlen 
Von 
MANFRED WILKENS 
Mit 2 Figuren im Text 
(Eingegangen am 13. Januar 1960) 


Das eindimensionale Fehlordnungsproblem fiir Deformations-Stapelfehler in 
kubisch-flachenzentrierten Gittern wird mit einer Methode behandelt, bei der nicht, 
wie tblich, eine Lagestatistik der Atomschichten, sondern eine Abstandsstatistik 
der Stapelfehler zur Beschreibung des Fehlordnungszustandes herangezogen wird. 
Die Grundformeln fiir die Intensitatsverteilung im reziproken Gitter sind unab- 
hangig von speziellen Annahmen tber die Abstandsstatistik. Es ergeben sich einige 
Beziehungen zwischen dem Verlauf der Fourier-Koeffizienten der von Stapelfehlern 
beeinfluBten Reflexe und der Abstandsstatistik. Diese Beziehungen kénnen je nach 
erreichter MeBgenauigkeit zu qualitativen oder quantitativen Aussagen tiber den 
Verteilungszustand der Stapelfehler beniitzt werden. 


I. Einleitung und Problemstellung 


Bei Metallen mit kubisch-flachenzentrierter Struktur und niedriger 
Stapelfehlerenergie entstehen bei der Verformung infolge der Aufspal- 
tung von Versetzungen in Halbversetzungen Deformationsstapelfehler 
(siehe z.B. A. SEEGER?!). Das sind solche zweidimensionale Gitterst6run- 
gen parallel der (dichtest gepackten) (111)-Ebenen, an denen die normale 
Stapelung ...4d BC ..., die sich im Normalfall nach jeder dritten Ebene 
wiederholt, durch einen falschen Schritt unterbrochen wird. Statt der 
Folge ...4 BCABC... findet man dort ...ABC|BCA... Die Stapel- 
folge der beiden Ebenen, die dem senkrechten Strich unmittelbar be- 
nachbart sind, stellt einen Deformationsstapelfehler dar. Als einfache 
Kenngr6Be fiir einen mit Stapelfehlern behafteten Kristall nimmt man 
die Stapelfehlerdichte «, die die Zahl der Stapelfehler pro Zahl der Atom- 
ebenen parallel der Stapelfehlerebene angibt. 


Unter der Annahme, daB in jedem Teilchen (= Koharenzbereich) 
nur eine der vier unabhangigen, dichtest gepackten Ebenen des kubisch 
flachenzentrierten Gitters mit Stapelfehlern behaftet ist (eindimensionale 


1 SpeGceR, A.: Handbuch der Physik, Bd. VII/1. 1955. 


484 M. WILKENS: 


Fehlordnung), und unter der weiteren Annahme, daB diese Stapelfehler 
statistisch unabhingig verteilt sind, hat M.S. PaTERsoN? die Intensitats- 
verteilung im reziproken Gitter in Abhangigkeit von der Stapelfehler- 
dichte « ermittelt. Danach werden bestimmte Reflexe nicht beeinfluBt, 
wahrend andere Reflexe nach der einen oder nach der anderen Seite 
parallel der zur Stapelfehlerebene gehérigen Richtung im reziproken 
Gitter verschoben und symmetrisch verbreitert werden. Da diese Inten- 
sitatsverlagerungen nicht senkrecht auf dem Radiusvektor im reziproken 
Gitter stehen, ergeben sich auch tiber der Glanzwinkelkoordinate @ 
entsprechende Verlagerungen. 


In Anwendung dieser Theorie haben zuerst B.E. WARREN und 
E.P. Warekots? an Feilungen von Messinglegierungen aus der Ver- 
schiebung von Debye-Scherrer-Linien die Stapelfehlerdichte experi- 
mentell bestimmt. Ahnliche Messungen liegen vor von J.W. CHRI- 
STIAN und J. SPREADBOROUGH*®, R.E. SMALLMAN und K.H. WEsT- 
MACOTT® und C.N. J. WAGNER’. Letzterer teilt mit, daB die Debye- 
Scherrer-Linien von Messing-Feilung merklich unsymmetrisch verbrei- 
tert sind und daB bei einer gegebenen Substanz die Verschiebungen der 
einzelnen Linien bei Anwendung der Patersonschen Theorie zu merklich 
unterschiedlichen Stapelfehierdichten ftihren. WAGNER nimmt auf 
Grund dieser Beobachtungen an, daB méglicherweise die eine Voraus- 
setzung der Patersonschen Rechnungen — die. statistisch unabhangige 
Verteilung der Stapelfehler — in Wirklichkeit nicht hinreichend 
erfiillt ist. 

Es scheint deshalb von Interesse, den EinfluB von Stapelfehlern auf 
die Intensitatsverteilung im reziproken Gitter ohne diese Voraussetzung 
zu untersuchen. Das ist im Prinzip méglich durch Anwendung der 
Theorie der eindimensionalen Fehlordnung, die unter anderem von 
H. JAGoDZINSKIS§ entwickelt wurde und fiir dichteste Kugelpackungen 
von R. GEvers® auf den allgemeinen Fall eines ,,n-Schichten-Einflusses“‘ 
erweitert wurde. -Schichten-EinfluB bedeutet: Hat eine beliebig 
herausgegriffene Schicht die Position A, so hat die nachfolgende Schicht 
die Position B oder C je nach der Stapelfolge der vorangegangenen 
m Schichten. Der Fehlordnungszustand wird dann durch 2”~1! Nach- 
folgewahrscheinlichkeitsparameter beschrieben entsprechend den 2”~1 


2 PaTERSON, M.S.: J. Appl. Phys. 23, 805>(1952). 

3 WARREN, B.E., u. E.P. WareExois: Acta Metallurg. 3, 473 (1955). 

4 SMALLMAN, R.E., u. K.H. Westmacott: Phil. Mag. 2, 669 (1957). 

5 CHRISTIAN, J. W., u. J. SPREADBOROUGH: Phil. Mag. 1, 1069 (1956). 

§ CHRISTIAN, J. W., u. J. SPREADBOROUGH: Proc. Phys. Soc. B 70/1451) (1957): 
7 WAGNER, C.N.J.: Acta Metallurg. 5, 427, 477 (1957). 

8 Jacopzinsx1, H.: Acta Crystallogr. 2, 201, 208 (1949). 

® GEvERS, R.: Acta Crystallogr. 7, 740 (1954). 
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verschiedenen Méglichkeiten, m dichtest gepackte Ebenen zu stapeln. 
Fiihrt man aber die Rechnung bis zu sehr hohen Schichtzahlen aus, so 
wird die Rechnung und die Auswertung der Experimente umstandlich 
und uniibersichtlich. 


Es soll deswegen im folgenden untersucht werden, 


1. ob es eine aus dem Experiment zu entnehmende KenngréBe gibt, 
die mit der Stapelfehlerdichte « in einfacher Weise zusammenhingt, 
ohne daB beziiglich der Verteilung der Stapelfehler spezielle Annahmen 
gemacht werden miissen (bis auf die einschrankenden Bedingungen in 
Abschnitt II), 


2. ob aus den experimentell zuganglichen Daten in einfacher Weise 
Aussagen iiber die Verteilung der Stapelfehler zu erhalten sind. 

Zu dem Zweck wird das zugrundeliegende Problem der eindimensio- 
nalen Fehlordnung mit einer Methode behandelt, die sich von der in der 
Literatur bisher iiblichen Methode dadurch unterscheidet, daB statt der 
Nachfolgewahrscheinlichkeitsparameter eine Abstandsstatistik der Sta- 
pelfehler zur Beschreibung des Fehlordnungszustandes herangezogen 
wird. 


II. Voraussetzungen und Abkiirzungen 

Fiir den Rechengang werden wie iiblich folgende Voraussetzungen 
gemacht: 

1. Die Stapelfehlerebenen sind durch den ganzen Kristall hin aus- 
gedehnt. 

2. Nur eine der gleichwertigen Scharen dichtest gepackter Ebenen 
enthalt Stapelfehler. 

3. Der Abstand zwischen zwei fehlgestapelten Ebenen ist der gleiche 


wie zwischen zwei richtig gestapelten Ebenen. 


4, Auch bei Legierungen sind alle Ebenen réntgenographisch gleich- 
wertig, d.h. es tritt keine merkbare Entmischung an den Stapelfehlern 
auf. 

Folgende Vektoren der kubisch-flachenzentrierten Elementarzelle 
werden als neue Einheitsvektoren angenommen: 


[124] 2 104) a, =3([111] 


foi 


a= 


a, und az sind + der zugehérigen Decktranslationen des ungestorten 
Gitters. 

Sind (hkl) die Netzebenenindizes der kubisch-flachenzentrierten 
Elementarzelle und (H K L) diejenigen, bezogen auf die neuen Einheits- 
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vektoren, so gilt folgende Transformationsgleichung : 


3H =i eaae 
K=—th+ $l 
3L=h+k+1. 


Aus der Bedingung fiir mégliche Reflexe des ungestérten Gitters: 
h, k,l = ungemischt (entweder alle 0 mod 2 oder alle 1 mod 2), folgt 
fiir die (WH KL) als Bedingung: 


,3H+K=O0mod2; 3H+3L=—0mod3, 34,4;,3L=>0medaq, 


Die Stapelfehler treten in Ebenen senkrecht zur a3-Achse auf. Entspre- 
chend der Voraussetzung 1. seien alle (001)-Ebenen gleich groB und 
moégen insgesamt 2X Y-Atome enthalten, wobei X bzw. Y die Zahl der 
Elementarzellen in Richtung der a,- bzw. der a,-Achse angeben. (In der 
gewahlten orthohexagonalen Aufstellung ist die Zelle basiszentriert.) 
Dann lautet die Strukturamplitude F; einer einzelnen Ebene fiir L =O 


> sin3nHX sina KY 
E be 3H+K S1n 537 P = 
atl + ( 1) } sin 32H sin 7 K 


| F| et 


Fiir den weiteren Rechengang nehmen wir nun an, da8B X und Y hin- 
reichend groB sind, so daB wesentliche Intensitaten nur auftreten, wenn 
3H und K=O mod 1 sind. Um anzudeuten, daB 3H und K hinfort als 
ganzzahlig angenommen werden, schreiben wir H bzw. K, wahrend die 
Koordinate L weiterhin jeden Wert annehmen kann. 


Wir bezeichnen als ,,Domane“‘ den stapelfehlerfreien Bereich des 
Teilchens zwischen zwei benachbarten Stapelfehlern. Das Teilchen be- 
stehe aus N einzelnen, durchnumerierten Domanen, es enthalt demnach 
N—41 Stapelfehler. Ist Z die Gesamtzahl der Schichten des Teilchens, 
so bestehen Z—1 Méglichkeiten fiir Stapelfehler. Die Stapelfehlerdichte 
wird deshalb mit 


= N—1 
Sa TST (1) 


definiert. Im allgemeinen kann diese Definition mit « =N/Z angenihert 
werden. Die Zahl der Atomschichten der y-ten Domine betrage 1,. 
In allen Domanen sind die Schichten im gleichen Stapelsinn gestapelt. 
Wir nehmen als normale Stapelung diejenige, bei der zwei benachbarte 
Ebenen innerhalb einer Domane um den Vektor (a, + a3) gegeneinander 
verschoben sind, wahrend zwischen zwei fehlgestapelten Ebenen der 
Vektor (2a, + a3) liegt. Zwillingslamellen erscheinen in dieser Definition 
als eine Anzahl unmittelbar aufeinander folgender Stapelfehler. 
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III. Vorbereitende Rechnungen 


Bezogen auf ein beliebiges Atom der ersten Schicht der »-ten Domine 
als Ursprung des Koordinatensystems kann man die Strukturamplitude 
f;, der v-ten Domine wie folgt schreiben: 

y—1 


: Bs Ln, + L))] — 
Ne) ats > exp [2a1n(H+L)|]=y ee WE : 


n=0 
Der Ursprung der »-ten Domine ist gegeniiber dem Ursprung der ersten 
Domane um den Vektor 


y—1 


{2% (a) + a,)} + (vy —=41) a, 


verschoben. Dabei beriicksichtigt die Summe in { } die normale Stape- 
lung der Atomschichten in den vorangegangenen »—1 Domanen, 
wahrend das letzte Glied von den vorangegangenen » — 1 Stapelfehlern 
herrtthrt. Damit folgt fiir die Strukturamplitude F des ganzen Teilchens: 
exp (277 n,(H-+L)|—1 


exp [27i(H-+L)]—1 ~ (2) 


N 
F=y > exp 
y=1 


zai SL) + (0 1) H} 
p=1 


y—l1 
(Dabei ist 2u beachten, daB Yin, =0 far »=1.} 
p=1 


Bei der Bildung von |F|? wird der allen Summanden gemeinsame Nenner 
auf die linke Seite gebracht. 


eas [exp [2%1(H + L)]—1] [exp [—227(H+L)]—1] 


=2|F ea [1—cos2a(H+L)] 
IN| aN y—1 
eS D exp 270i D np (H +L) + (v—1) HT x (3) 
y=1 p=l p=1 
(Gem 
xexp {2011 Paps he Ni: —1) H} x 
q=1 


xlexp (271%, (HL) |—1)-(exp[— 2a1,(H +-L)|—1/. 
Die rechte Seite mu8 nun fiir verschiedene v, w betrachtet werden 


129 — 1. Man erhalt 
N 


2>) [1 —cos 2an,(H +L)]. 


ab 


2a. ¥=je—s. Man erhalt 


N-s y+s ates 
>) exp 221s H|\exp {amd > ny (H +2)| —exp {2a > ny(H +2)| = 
y=1 L . p=r+1 v y 


y+s—1 y+s—1 
—exp pat D, %,(H + 1} + exp pat > n,(Ht +1)}| ; 


y+1 


488 M. WILKENS: 


2b. y—s=y. Man erhadlt den zu 2a konjugiert komplexen Wert. 
Gl. (3) 1aBt sich dann wie folgt schreiben: 


N 
Vea - [4 —cos2n(H +L) =i —cos2nn, (AL) | 


Wat Nes v+s 
yeh; [cos 2ar|'S ng (HE + +sH)— 
cL au v1 


y+s—1 
+ cos 220( yi 1, (BD +sH| 


jy+s—1 
{ 2 mp =0 fiir =, 
P 


=v+1 


Um Gl. (4) handhabbar zu machen, miissen jetzt gewisse Wahrschein- 
lichkeitsfunktionen eingefiihrt werden, die im nachsten Abschnitt naher 
erlautert werden. 


IV. Erlauterung der Fehlordnungswahrscheinlichkeitstunktionen 


W, (n) ist die Wahrscheinlichkeit, mit der eine beliebig herausgegriffene 
Domane aus ” Atomschichten besteht. 


Allgemein: W,(m) ist die Wahrscheinlichkeit, mit der s beliebige, 


s 
aber unmittelbar aufeinander folgende Domanen aus insgesamt m Schich- 


ten bestehen. 


Die Funktionen W, sind also nur fiir ganzzahlige Argumente definiert. 
Weiterhin gilt 


>) W.(n) =1, Win) =0 fir 0OSnSs—1 und 2>Z. 


Definiert man 


so gilt die Beziehung 
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wegen des ,,Randeinflusses“ fiir ein gegebenes Teilchen mit einer end- 
lichen Zahl von Domanen nicht allgemein. Streng gilt aber: 


Wi Oe ir iN HZ | 
=(@0) itr we=Z. i 6) 


Es lassen sich noch einige weitere Aussagen iiber die Funktionen 
W,(m) machen. Sind z.B. die Stapelfehler statistisch unabhangig ver- 
teilt, d.h. ,,wissen“ sie nichts voneinander, so sind die W,(n) bei vor- 
gegebener Stapelfehlerdichte « eindeutig festgelegt. Wir bezeichnen sie 
mit W,* (7). Man erhalt nach einfachen Uberlegungen 


Wi (n) =()(—aly; wv =atwa. (6a) 
\ il ee) 

Die W,(m) mit s 2 2 ergeben sich aus W,(n) durch (s — 1)-fache Faltungs- 

summation. 


We (0) -> Ws (n — m) WE On) i 


On NS in ih == 4\ 
vera 2 ieee 
Diese Gleichungen gelten allerdings nur solange s< WN ist. Kommt s in 


die GroBenordnung von JN, so wird die Zahl der statistischen Elemente 
zu klein, um Aussagen allgemeiner Art zu formulieren. 


Besteht hingegen Wechselwirkung irgendwelcher Art zwischen den 
Stapelfehlern, so kann man in erster Naherung annehmen, daB ein 
Stapelfehler nur bis zum nachst benachbarten Stapelfehler ,,sieht“. 
In diesem Fall ist W,(m) durch « und durch die Art der Wechselwirkung 
bestimmt, wahrend sich die tibrigen W,(m) durch Faltungssummen aus 
W,(n) ergeben. Ganz entsprechende Ansatze lassen sich machen fiir den 
Fall, daB die Stapelfehler noch weiter als bis zum nachsten (Stapel- 
fehler-) Nachbarn ,,sehen‘* kénnen. 


V. Die Intensitatsverteilung fiir den allgemeinen Fall 


Unter Verwendung der Funktionen W,() kann Gl. (4) weiter aufge- 
schliisselt werden, indem man z.B. wie folgt schreibt: 


N—s y+s 
Bes 2a >, (H+ L) +s) 


=rv+1 


Es An) cos 2a(n(H+L)+sH). 


aa 
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Schreibt man nach diesem Verfahren alle Glieder in Gl. (4) um und 
ordnet nach den Funktionen W,(m), so erhalt man: 


(lee [1 —cos 22(H+L)] =N—(N —1) cos2aH + 


fee) N 
+ > Dd W.(n){—(N—s +1) cos2a(m(H +L) +(s—1)H) + 
A=1 s=1 
+ 2(N —s) cos 2a (n(H +L) +s H) — (7) 


— (N—s—1) cos 2a (n(H +L) +(s +1) H)} — 
— 3 Wy (n) cos 2 (n(H +L) +(N +1)#). 


In der Doppelsumme ist der Einfachheit halber ein Glied mehr enthalten, 
als der Gl. (4) entspricht. Es muBte deswegen anschlieBend wieder ab- 
gezogen werden. 

Wir betrachten nun Reflexe mit H=0Omod1. Dann ist in Gl. (7) 
hinter der Doppelsumme die { }=0, und man erhalt bei Anwendung 
von Gl. (5): 


|F |? < - 1—cos2aZ(H+L) sin? 27 Z (H+L) 
ye 


~4—cos22(H+L) sin? (H-+L) ~ 
Das gleiche Ergebnis wiirde man auch bei einer fehlerfreien Stapelung 
von insgesamt Z Schichten erhalten. Reflexe mit H=0Omod1 werden 
also, wie zu erwarten war, von den Stapelfehlern nicht beeinfluBt. Die 
folgenden Rechnungen beziehen sich deswegen nur noch auf Reflexe 
mit H=-+4mod1. Treten hinfort doppelte Vorzeichen auf, so soll 
das obere (untere) Vorzeichen fiir H=-+ 4mod1 (— 4 mod 1) gelten. 
Fiihren wir nun statt |F|? der Einfachheit halber eine normierte 
Intensitat J ein, 


|F 


1 
2 ZT: [idl =, (8) 
und beriicksichtigen, daB 


os2nt =f" “sintaH — 


tS \3 fir H=-+4mod1, 


so laBt sich Gl. (7) als Fourier-Reihe schreiben. 


I-[1—cos2a(H + L)] | 
+00 
= »' [K,(n) cos 2a (H+ L) + K,(n) sin 2% (H+ L)] 
2N —4 
M0) 
é ; Le IN = § 4] 
K,(n) =K,(—9) =- 2 '{ w—s—1 |Win) — 


oP \ = ONES 
1 


— | Wy (n) cos 220(N-+1)H (9a) 
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: : 3 N —3N+3s+ 1 
SA i SS i +3N—3s+1 |W(n) + 
~ s=1 =; 
+ — Wy(n) sin 22 (N +1) H 
s =1mod3 
n>O0; die Werte in der () gelten fiir | s = 2mod3 
s =0Omod 3 


Gl. (9) ist die Fourier-Darstellung der mit (1 —cos 22 (H+ L)) multipli- 
zierten (normierten) Streuintensitatsverteilung langs der L-Koordinate, 


Fig. 1. Die Wahrscheinlichkeitsfunktionen W,*(n) nach Gl. (6) und die Kriimmungskoeffizienten K% (n), 
K¥ (n) nach Gl. (6) und (9b), fiir « =0,05 


wobei die Fourier-Koeffizienten (nur fiir ganzzahlige n definiert) in 
verhaltnismaBig einfacher Weise aus den Wahrscheinlichkeitsfunktionen 
W,(n) dargestellt sind. Fiir N groB gegen 1 und gegen s kann die Dar- 
stellung offenbar noch weiter vereinfacht werden. 


 [VY, (nt) + Wa (1e) — 21%4 (n) + 
+ W,(n) +W,(n) —2We(n) ++] ¢ (92) 
ee Al a [W, (n) — W,(n) +W,(n) — We (n) +++]; 


3) 


a 
Ie 
| 


ae 
R 


is = Oe 


Der Verlauf der Koeffizienten bei statistisch unabhangiger Verteilung 
der Stapelfehler (KX (n), Kj (m)) in Abhangigkeit von m ist in Fig. 4 
angegeben. 
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Wir fragen nun nach der Fourier-Darstellung von J. Geht man mit 


dem Ansatz 
+00 
= > [A(n) cos2an(H +L) + B(n) sin 2an(H +L) (10) 


in Gl. (9), so folgt nach einigen Umrechnungen 


K,(n) =A(n) —4(A(n—1) +4 (nm +1)) (41) 
K,(n) =B(n) —}(B(m —1) + Bln +1) 
A(n) = —2>) (r—n) K,(7) 
pee (12) 
B(n) =—2)> (r—n) K, (7) 


Gl. (11) legt nahe, die Koeffizienten K, und K, als die zu den A und B 
gehérigen Kriimmungskoeffizienten zu bezeichnen. 

Unter Beniitzung der Symmetrieeigenschaften der Koeffizienten 
kann man Gl. (12) etwas umformulieren, um die bis ins Unendliche 
gehende Summation zu vermeiden. 


Wegen der Normierung von J in Gl. (8) ergibt sich A(0) =1. Mit K,(0) 
aus Gl. (9) und der Definition von « in Gl. (1) folgt 


AWS A 0] Ea Oa te (1 > ®) ie ak 


pq at B M50 ge By 4). 


Die ersten beiden Fourier-Koeffizienten sind demnach (abgesehen von 
dem Faktor, der den TeilchengréBeneffekt beschreibt) eindeutig durch 
die Stapelfehlerdichte « des Teilchens festgelegt. Diese Koeffizienten 
hangen nicht von der Verteilung der Stapelfehler ab. [Dieses Ergebnis 
folgt auch sofort, wenn man die Strukturamplitude nicht wie in Gl. (2) 
durch Aufsummierung einzelner Domanen sondern wie iiblich durch 
Aufsummierung der einzelnen Schichten darstellt.] 
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Gl. (8) und (9) bzw. GI. (10) und (43) geben unter den in II. gemachten 
Voraussetzungen die Intensitatsverteilung im reziproken Gitter in all- 
gemeinster Form. 


Wahrend bei einer reinen TeilchengréBenverbreiterung bekanntlich 
der zweite Differenzenquotient der A(m) direkt die Verteilungsfunktion 
der Teilchengr6Ben ergibt!™, ist hier der Zusammenhang zwischen dem 
zweiten Differenzenquotienten und den Wahrscheinlichkeitsfunktionen 
fiir die DomanengréBen etwas komplizierter, da zwischen den Streu- 
amplituden Ff; der einzelnen Domanen innerhalb eines Teilchens Phasen- 
beziehungen bestehen. 


VI. Erweiterung vom Einteilchen- zum Vielteilchenproblem. 
Bestimmung der mittleren Stapelfehlerdichte 


Die Definition der Stapelfehlerdichte « in Gl. (4) bezieht sich auf ein 
Teilchen (= Koharenzbereich). Im Experiment wird aber iiber viele 
Teilchen gemittelt. Das Teilcheny habe die Stapelfehlerdichte «, und 
trage mit dem Bruchteil¢, zur Gesamtintensitaét bei. Dann kann man 

Ct ike ee 
ié Y 
als mittlere Stapelfehlerdichte definieren. Es soll nun kurz untersucht 
werden, wie « aus dem Experiment entnommen werden kann. Dabei 
bezieht sich das Folgende vorerst nur auf Untersuchungen an Ein- 
kristallen mit nur einem betatigtem Gleitsystem. 


Der unverformte Einkristall ergebe eine (normierte) Intensitats- 
verteilung langs der L-Koordinate, die nach Beriicksichtigung des 
Lorentz-Faktors, des Polarisationsfaktors, des Dispersionsfaktors etc. 
durch folgende, komplex angesetzte Fourier-Reihe dargestellt werden 
kann: 


R,(x) = >) Go(n) exp(—2minx);  Gy(0) =1. 


Dabei ist der Einfachheit halber das Argument (H-+L) durch * ersetzt 
worden. 

R,(x) ist gegeben durch die Instrumentalverbreiterung, die Spektral- 
verbreiterung und den kleinen Beitrag, den auch der unverformte Kristall 
zur Verbreiterung beitragt. 

Nach der Verformung enthalten die Teilchen neben den Stapel- 


fehlern Gitterverzerrungen. Die dadurch bewirkte Intensitatsverbrei- 
terung wird fiir den betrachteten Reflex und fiir das Teilchen 7 beschrieben 


10 BerTAvT, E.F.: Acta Crystallogr. 3, 14 (1950). 
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durch die Fourier-Reihe; 


+-0o 
V(x) = 2 B,(n)exp(—2ainx); B,(0) =1.- 
Das Teilcheny mit dem Intensitatsbeitrag ¢, enthalte die Stapelfehler- 
dichte «,. Die durch die Stapelfehler und durch die TeilchengréBe wae 
bewirkte Verbreiterung und Verlagerung der Intensitat wird beschrieben 
durch die Fourier-Reihe: 
+00 


I(x) = ¥ UW (n) exp(—2ainx); U(n) =A(n) +2B(n) nach Gl. (13). 


n=—CW 
Man beobachtet dann die Intensitatsverteilung 


+00 . 
R(x) = >) G(n) exp (—2ainx) = R,* (2: 1 Vo I,(x)) 
[x = Faltungssymbol, / * g(x) = {f(x —y) g(y) dy. Die Fourier-Trans- 
formierte des Faltungsintegrales ist gleich dem Produkt der Founrier- 
Transformierten der zu faltenden Funktionen.] Man erhalt also 


© (1) = Gy (n) (2 t, 3, (2) -U,(n)) 


Beziiglich der Verzerrungsverbreiterung nehmen wir an, daB diese in 
guter Naherung symmetrisch ist. Das steht in Ubereinstimmung mit 
experimentellen Erfahrungen (z.B. B.E. WarREN und B.L. AVER- 
BACH) und mit den Rechnungen von A. J.C. W1Lson? und T. Suzuxr}8 
beziiglich des Einflusses von Schrauben- bzw. Stufenversetzungen auf die 
Intensitatsverteilung im reziproken Gitter. Schreibt man 


& (nm) = |G (n)| exp (7 Hg, n) 
und entsprechend fiir die iibrigen komplexen Koeffizienten, so folgt 


IG()| on ay = 2 Se 
|Go (n)| exp U (Pen Pin n) a 2 L i, (7) | |, (72) | exp (2 Visa . (14) 
Alle experimentell zuganglichen GréBen stehen links. Hier interessiert 
die Gleichung fiir m =1. Dann ist aus der linken Seite die Phasenwinkel- 
differenz zu entnehmen. 


f R(#) sin 20% dx [ Ro(#) sin 2a x dx 
: = -— are tg — - : 
[ R(x) cos2ax dx Ry(*) cos2audx 


Pz,1 — Pai are tg 


: (15) 
 WarREN, B.E., and B.L. AverBacH: J. Appl. Phys. 21, 595 (1950) ; 23, 4 
(1952). 
12 Witson, A.J.C.: Acta Crystallogr. 5, 318 (1952). 
13 SuzuKI, T.: Unveroffentlicht. 
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Fir die rechte Seite in Gl. (14) kann man in guter Naherung annehmen, 
daB $f, (1) =1 ist. [8,(2) weicht erst fiir héhere m merklich von 1 ab. | 
Dann steht rechts unter Vernachlassigung von kleinen Gliedern der 
Art 1/Z und «/Z 


© 4, [%-(1)] exp (éPa,..1) = [MOA] exp (Far) 
mit 
Saat fe 16 
G1 =arctg 4 = arctg 13%, 
B(1) DS S\i08 


Man erhalt also aus Gl. (14), (15) und (16) 


Ate /3% 
Pei Pe ia Pa,1 raat ae arc tg glee ‘ (17) 


Sye4 


Die Veranderung des ersten Phasenwinkels durch die Verformung ergibt 
die mittlere Stapelfehlerdichte «. 

Unter der Voraussetzung, daB die Stapelfehler statistisch unabhangig 
verteilt sind, betragt nach PATERSON? die Schwerpunktsverschiebung 
langs der L-Koordinate in der hier angewandten Schreibweise 


RI 


an {LP xdx  f Ry(x) xdx Ne on AL*= F arctg ue 


[ R(x) dx IP CA) he o ao) 


ie>) 


Man erkennt leicht, daB die Definition der Schwerpunktsverschiebung 
[linke Seite in Gl. (18)] bei geringen Stapelfehlerdichten mit der Defi- 
nition der Veranderung des ersten Phasenwinkels [Gl. (15)] gleichwertig 
ist. Ist ndmlich # (x) nur in dem Bereich wesentlich von Null verschieden, 
wo man sin 27% =22.x und cos 2m =1 setzen kann [fiir Ry (x) versteht 
sich das von selber], so gehen die beiden Definitionen ineinander iiber 
und ergeben die gleiche Stapelfehlerdichte. 


Man kann daraus schlieBen, da bei Pulverpraparaten (Feilungen) 
bei denen die Stapelfehler eines Teilchens sich nur mehr oder minder 
gleichmaBig auf die vier dichtest gepackten Ebenen verteilen und die 
einzelnen Komponenten einer Debye-Scherrer-Linie in verschiedener 
Weise auf die Stapelfehler reagieren, die Messung der Schwerpunkts- 
verschiebung (WARREN und WaArREKOIS*) auch dann zu verlaBlichen 
Resultaten fiihrt, wenn merkliche Abweichungen von einer statistisch 
unabhangigen Verteilung der Stapelfehler vorliegen, sofern eine Ab- 
schatzung der Intensitatsverteilung zeigt, daB die Veradnderung des 
ersten Phasenwinkels mit der Schwerpunktsverschiebung gleichwertig 
ist. Grundsatzlich scheint aber zur Bestimmung von « die Gl. (17) 
giinstiger zu sein als Gl. (18), da bei der Bestimmung des ersten Phasen- 
winkels die Gewichtsfunktionen der Integration in Gl. (15) fiir x weitab 
vom Reflex merklich geringere Werte annehmen als die Gewichts- 
funktionen in Gl. (18). MeBfehler als Folge einer falschen Annahme des 
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zwar in jedem Teilchen, das zur Intensitat beitragt, eine statistisch | | 


unabhingige Verteilung vorliegt, die Teilchen aber unterschiedliche 
Stapelfehlerdichten haben. Eine Tendenz zur Entmischung kann gleich- 
zeitig mit der Einhaltung eines Mindestabstandes verbunden sein. Auch 
fiir diesen Fall lassen sich entsprechend dem unter 2. und 3. Gesagtem 
leicht Aussagen iiber den Verlauf der Koeffizienten A(m) und B(m) 
machen. 

Je nach erreichter MeBgenauigkeit lassen sich diese mehr qualitativen 
Aussagen tiber die Verteilung der Stapelfehler durch quantitative Aus- 
sagen erganzen, indem man etwa versucht, die gemessenen A (7), B(m) 
durch vorgegebene W,(n) (s =1, 2, 3...) darzustellen. 

Nun ist die Separierung der Verzerrungsverbreiterung von der 
Stapelfehler- und TeilchengroBenverbreiterung nur dann méglich, wenn 
mindestens zwei Ordnungen desselben Reflexes beobachtet werden 
kénnen. Es soll deswegen noch erwahnt werden, daB auch ohne explizite 
Bestimmung der A(z) und B(n) Aussagen tiber die Verteilung der Stapel- 
fehler gemacht werden kénnen, sofern man wie iblich annimmt, daB 
zwischen den Stapelfehlern und den Gitterverzerrungen keine ausge- 
sprochene raumliche Abhangigkeit besteht (was sicherlich nur naherungs- 
weise zutrifft!) . 


Dann folgt direkt aus Gl. (14) und (16) 


Pe,n — Pen = Pan: 
Bei statistisch unabhangiger Verteilung gilt nach Gl. (20) 


fa 
* 3 
= are te —! ==. 
Pan § 2 30 


Im Falle véllig geordneter Verteilung der Stapelfehler gilt die lineare 
Beziehung in Gl. (19) bis zu nena 1/a, oder 


Vinee. 


2—3na 


Pa, n Ween = arc tg = Pan . 

Man kann daraus ganz allgemein schlieBen: Liegen die experimentell 
gefundenen Phasenwinkel oberhalb g%,,, so kann man auf eine Tendenz 
zur Ordnung schlieBen, wahrend im umgekehrten Fail eine Tendenz zur 
Entmischung angedeutet wird. 


WaGNER’ hat die von ihm gefundene unsymmetrische Verbreiterung 
der Debye-Scherrer-Linien bei Messing-Pulverpraparaten als Folge einer 
sehr feinlamellaren (111)-Zwillingsbildung gedeutet. Das ware durch 
Untersuchungen an Einkristallen leicht nachpriifbar. Eine andere Még- 
lichkeit, auf die er auch hinweist, besteht in der Annahme starker Zu- 
sammenballungen von Stapelfehlern an einzelnen Stellen im Gitter (Ent- 
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mischung). Allerdings spricht die von WARREN und WarREKoIs® an 
Messing gemessene A(n)-Kurve mehr fiir die Einhaltung eines Mindest- 
abstandes, was aber nicht im Widerspruch zur Annahme von Anhaufun- 
gen stehen muB. 


VIII. AbschlieBende Bemerkungen 


Es soll nun noch kurz diskutiert werden, ob und in welchem MaBe 
sich Veranderungen ergeben, wenn die in Abschnitt II aufgefiihrten vier 
einschrankenden Voraussetzungen nicht erfiillt sind. 


Haben die Stapelfehler, abweichend von Voraussetzung 1. nur eine 
endliche seitliche Breite, die klein gegeniiber der Teilchenbreite ist, so 
treten zwei Effekte auf, die die Intensitatsverteilung im reziproken Gitter 
beeinflussen. 


a) Man erhalt entsprechend der Breite der Stapelfehler eine Art 
(symmetrische) TeilchengréBenverbreiterung senkrecht zur L-Koordi- 
nate, die bei der Analyse der Reflexe nach Gl. (17) hinsichtlich der Stapel- 
fehlerdichte « nicht wesentlich stdrt. 


b) Die Halbversetzungen an den Randern der Stapelfehler bewirken 
Gitterverzerrungen, die in strenger 6rtlicher Beziehung zum Stapelfehler 
stehen. Daraus ergibt sich, daB die Ebenen oberhalb und unterhalb 
des Stapelfehlers sich um so rascher den Verhaltnissen im benachbarten, 
ungestorten Gitter wieder anpassen, je geringer die Aufspaltungsweite 
der Halbversetzungen ist, d.h. je schmaler das Stapelfehlerband ist. Eine 
solche Begrenzung desjenigen Bereiches, in dem die eine Kristallhalfte 
gegentiber der anderen verschoben ist, hat augenscheinlich auf die Inten- 
sitatsverteilung im reziproken Gitter erheblichen EinfluB. Darauf haben 
schon CHRISTIAN und SPREADBOROUGH ® hingewiesen. Eine Abschatzung 
dieses Effektes an Hand von Rechnungen an vereinfachten Modellen im 
Hinblick auf die Fourier-Koeffizienten A() und B (7) scheint von groBem 
Interesse zu sein. 

Bei Messungen an Feilpulvern hat man im Gegensatz zur Voraus- 
setzung 2. damit zu rechnen, daB mehr oder minder alle vier unabhangigen 
(111)-Ebenenscharen Stapelfehler enthalten. WARREN und WaAREKOIS® 
haben angenommen, da bei den geringen Stapelfehlerdichten, die er- 
reicht werden kénnen, die Schwerpunktsverschiebungen, die durch die 
verschiedenen (111)-Stapelfehlersysteme erzeugt werden, sich tiber dem 
Radiusvektor im reziproken Gitter bzw. iiber der O-Koordinate linear 
addieren. Das wurde auch von B.T.M. WiLLIis?!° mit optischen Beugungs- 
versuchen an mechanisch hergestellten Punktgittern gezeigt. Es laBt 
sich leicht ableiten, daB in erster Naherung die auf den Radiusvektor 


15 WitLis, B.T.M.: Proc. Roy. Soc. A 248, 183 (1958). 
Z. Physik. Bd. 158 32a 
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im reziproken Gitter als Abszisse bezogenen Fourier-Koeffizienten der ]| 
einzelnen Stapelfehlersysteme im Teilchen sich fiir die resultierenden |} 
Fourier-Koeffizienten multiplikativ iiberlagern. Das bedeutet, daB z.B.] 
die ersten Phasenwinkel , , [Gl. (16), (17)] sich linear addieren. 

Eine Analyse der gemessenen Intensitaétsverteilung hinsichtlich der 
Verteilung: der Stapelfehler wird durch das Auftreten von mehr als] 
einem Stapelfehlersystem in einem Teilchen sehr erschwert. Fiir nur | 
qualitative Aussagen dndert sich aber wahrscheinlich gegeniiber dem in} 
Abschnitt VII Gesagten nichts. 

Abweichungen von den Voraussetzungen 3. und 4. hat B.T.M. Wi- | 
L1s!6 hinsichtlich der Intensitaétsverteilung im reziproken Gitter fiir den 
Fall statistisch unabhangiger Verteilung der Stapelfehler behandelt. | 


Die Deutsche Forschungsgemeinschaft unterstiitzte diese Arbeit im Rahmen, ! 
des Schwerpunktsprogrammes ,, Kristallstrukturforschung“. Ihr sei auch an dieser || 
Stelle dafiir gedankt. 1 


16 WitLis, B.T.M.: Acta Crystallogr. 12, 683 (1959). 
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Uber den Einflu8 von Gasatmosphiren 
auf die spektrale Verteilung der Photoleitung 
von CdS-Einkristallen 
Von 
H. BERGER, K.W. BOER und E.-H. WEBER 
Mit 11 Figuren im Text 

(Eingegangen am 29. January 1960) 
Es wurde der EinfluB von O,, N,, H,, H,O, CO, sowie von aktiviertem Sauerstoff, 
Wasserstoff und Stickstoff auf die spektrale Verteilung der Photoleitung undotierter 


CdS-Einkristalle untersucht. Die Messungen wurden im Spektralbereich der 
Absorptionskante bei Zimmertemperatur durchgefiihrt. 


1. Einleitung 


Die spektrale Verteilung der Photoleitung von CdS-Einkristallen 
zeigt bei Zimmertemperatur im allgemeinen drei mehr oder weniger 
dceutlich ausgepragte Maxima in der Nahe der Grundgitterabsorptions- 
kante. Diese Maxima liegen bei etwa 480, 500 und zwischen 505 und 
5145 mu. Bei starker gestorten Kristallen tiberdeckt das zwischen 505 
und 515 my legende Maximum®%, im folgenden stets als langwelliges 
Maximum bezeichnet, die anderen (vgl.}> ? 3). 

Der Mechanismus, der zur Ausbildung dieser Maxima fiihrt, ist bis- 
lang noch nicht geklart. Zur Zeit kann nur festgestellt werden, daB im 
langwelligen Maximum die Anregung im gesamten Kristallvolumen er- 
folgt; dagegen wird die Photoleitung in den Maxima bei 480 und 500 mu 
durch optische Anregungen verursacht, die auf eine diinne Oberflachen- 
schicht begrenzt sind®. 

Die Untersuchung des Einflusses von Fremdgasen auf die spektrale 
Verteilung der Photoleitung kann einen weiteren Beitrag zur Klarung 
der physikalischen Ursachen, die zur Ausbildung: der Photoleitungs- 
maxima fiihren, leisten. AuBerdem kann aus einer Anderung der Photo- 
leitung in bestimmten Spektralgebieten ein RiickschluB darauf gezogen 


* Aus Form und GroBe des langwelligen Maximums kénnen gewisse Rick- 
schliisse auf die Realstruktur des untersuchten Kristalls gezogen werden (vgl. auch’). 

1 BoER, K.W., u. H. Gutjaur: Z. Physik 152, 203 (1958). 

2 Borer, K.W., u. H. GutTyaHr: Mber. D.A.W. 1, 326 (1959). 

3 BERGER, H., K.W. BOER u. E.-H. WEBER: Mber. D.A.W. (im Druck). 

4 Boer, K.W., u. CL. ZIMMERMANN: Mber. D.A.W. 1, 336 (1959). 
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werden, ob eine Adsorption bzw. Chemisorption der Fremdgase oder eine 


Diffusion dieser Gase in das Kristallinnere vorliegt. SchlieBlich sind | 


auch fiir die Untersuchung kristallinnerer Effekte der elektrischen Leit- 
fahigkeit gewisse meBtechnische Hinweise zu erwarten. 


Daher wurden eingehendere Untersuchungen der spektralen Vertei- 
lung der Photoleitung in Abhangigkeit von der Fremdgasatmosphare | 


durchgefihrt. 
2. MeBanordnung 


Zur Messung wurden undotierte, blattchenférmige CdS-Einkristalle | 
der Abmessung von etwa 10mm Xx3mm X0,1mm verwandt. Die. 
Kristalle sind durch Sublimation ] 


aus spektralreinem CdS-Pulver ge- 


takte wurden Indiumschichten* im 
Hochvakuum auf die Kristalle in 
Fig. 1. Anordnung der Kontakte eines i : 3 ; 

CdS-Einkristalls einer aus Fig. 1 ersichtlichen Form 
aufgedampft. 
Die Kristalle waren zur Messung in einem Rezipienten, der auf 

10-6 Torr evakuiert werden konnte, angebracht. Der Rezipient war durch 


Silikagel a. Oh 


Fig. 2. Anordnung zur Erzeugung, Reinigung und Trocknung der Gase 


zwei mit flissiger Luft kiihlbare hintereinander geschaltete Kithlfallen 
von der Quecksilberdiffusionspumpe getrennt. 

Die Fremdgase konnten nach Abtrennen der Diffusionspumpe durch 
einen Hahn zwischen der Pumpe und den Kiihlfallen in die hocheva- 
kuierte Apparatur eingelassen werden. Die Erzeugung bzw. Reinigung 
der Fremdgase erfolgte in einer aus Fig. 2 ersichtlichen Anordnung. 


Es wurde der EinfluB von O, (99,8%), N, (spektralrein), CO, (aus 


CaCO; und HCI hergestellt), H,O (durch Verdampfen von destilliertem J 


Wasser gewonnen) und von H, (aus Zn und HCl hergestellt) untersucht. 


* Die Kristalle waren vor der Kontaktierung keiner Glimmentladung ausgesetzt. 


wonnen worden. Als elektrische Kon- J 


Einflu8 von Gasatmosph4ren auf die spektrale Verteilung der Photoleitung 503 


AuBerdem wurden Messungen in aktiviertem Wasserstoff, Sauerstoff 
bzw. Stickstoff durchgefiihrt. Die Aktivierung erfolgte durch Nieder- 
druckgasentladungen oder Erhitzen einer Wolframspirale in den oben 
aufgefiihrten Gasen H,, O, oder Ny. Fiir die leicht kondensierbaren 
Gase wurde die Kithlung der Kithlfallen vor dem Rezipienten entfernt. 

Als Lichtquelle diente eine Metallfadenlampe. Das Licht wurde durch 
einen Zeiss-Spiegelmonochromator zerlegt. Der Spalt des Monochroma- 
tors war parallel zum Spalt zwischen den Kristallelektroden. Die spek- 
trale Spaltbreite betrug im untersuchten Wellenlangenbereich etwa 1 mu. 
Die Kristalle wurden von der Seite, auf der die Kontakte aufgebracht 
waren, belichtet. Die Kristallflache zwischen den Elektroden wurde 
homogen beleuchtet. Durch eine optische Abschirmung der Apparatur 
wurde Streulicht weitgehend ausgeschaltet. Die Lichtquantendichte/sec 
betrug bei allen Messungen bei 510 my: 10" Qu/cm? sec. Im untersuchten 
Wellenlangenbereich wurde der Photostrom auf die gleiche Anzahl ein- 
fallender Quanten korrigiert *. 

Bei allen Messungen lag eine Spannung von 100 V am Kristall. Alle 
untersuchten Kristalle zeigten keinen Gleichrichtereffekt. Es konnte 
auf die Verwendung von Potentialsonden zur Randschichteliminierung 
verzichtet werden. 

Der Photostrom wurde mit Hilfe eines MeBverstarkers der Firma 
Klamann & Grahnert (Grenzempfindlichkeit 10? A) verstarkt und auto- 
matisch mit einem Linienschreiber registriert, dessen Registriertrommel 
mit dem Vorschub des Monochromators fest gekoppelt und durch einen 
Motor getrieben war. Dabei wurden die Wellenlangen von langen nach 
kurzen Wellenlangen bin variiert. Die Vorschubgeschwindigkeit wurde 
stets so gewahlt, daB sich in jedem Wellenlangenbereich der stationare 
Wert der Photoleitung einstellen konnte. Sie betrug etwa 2 mu Wellen- 
langenanderung pro Minute. 

Alle Messungen wurden bei Zimmertemperatur ausgefiihrt. Zur 
Vermeidung einer zusatzlichen Veranderung der Realstruktur durch 
thermodynamisch bedingte Fehlordnung wurde die Temperatur der Kri- 
stalle nach Beginn der MeBserie niemals tiber Zimmertemperatur erhoht. 


3. MeBergebnisse und Diskussion 
Da die untersuchten Kristalle vor der Ausfithrung der ersten Messung 
der Luftatmosphare ausgesetzt waren, wurde zunachst untersucht, wie 
lange es dauert, bis sich durch Desorption atmospharischer Bestandteile 
bei Zimmertemperatur in einem Vakuum von 10° Torr ein stationarer 


* Die Korrektur auf gleiche Anzahl einfallender Quanten wurde durch Um- 
rechnung des Photostromes vorgenommen. Die Intensitatsabhangigkeit des Photo- 
stromes wurde stets experimentell bestimmt und zur Korrektur berticksichtigt. Sie 
lag bei den im folgenden angegebenen Me®kurven im linearen Bereich. 
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Zustand einstellt. Dabei wurde fiir verschiedene Kristalle eine unter-| | 
schiedliche Anderung der spektralen Verteilung der Photoleitung nach Be- | | 
ginn der Evakuierung bemerkt. Ein stationarer Wert stellte sich bei allen 1) 
untersuchten Kristallen nach etwa 24 Std ein (vgl. insbesondere Abs. e). ff 

Dieser stationare Wert wurde als Ausgangszustand fiir die folgenden J} 
Untersuchungen betrachtet und in den angegebenen Kurvenscharen | 
stets mit a bezeichnet. 


a) Einflu8 von N,, H, und CO,. Wurde nach Einstellung dieses fj 
Ausgangszustandes der Photoleitung sorgfaltig getrockneter Stickstoff, J] 
Wasserstoff oder trockenes Kohlendioxyd (unter Atmospharendruck) J} 
in den Rezipienten eingelassen, so anderte sich die spektrale Verteilung ]) 
der Photoleitung nicht. | 

Aus diesen Untersuchungen ergibt sich, daB die hier verwandten | 
Gase als Fiillgase fiir Rezipienten zu Photoleitungsmessungen von CdS- 
Einkristallen bei Zimmertemperatur unbedenklich verwandt werden 
kénnen. Stickstoff ist als inertes Gas zu bevorzugen. 


b) EinfluB von H,O und O,. Lat man in den Rezipienten Wasser- 
dampf eines Druckes von 3 bis 5 Torr einstrémen, so ist ein deutliches 
Absinken der Photoleitung im Wellenlangenbereich 1<510 my zu be- 
merken. Oberhalb 510 my tritt keine meBbare Anderung der Photo- 
leitung auf (vgl. Fig. 3 und 4). Diese Abnahme der Photoleitung durch 
Wasserdampf ist besonders groB bei Kristallen, die eine hohe Photoleit- 
fahigkeit zeigen. Kristalle mit sehr geringer Photoleitung im unter- 
suchten Wellenlangenbereich leBen einen Einflu8 von Wasserdampf 
nicht erkennen (vgl. Fig. 5). 

Ein betrachtlicher EinfluB auf die spektrale Verteilung des Photo- 
stromes kann auch in trockenem Sauerstoff festgestellt werden. Aus 
Fig. 6 ist zu ersehen, daB der Sauerstoff im gesamten untersuchten Spek- 
tralbereich eine Abnahme der Photoleitung bewirkt. Die Abnahme der 
Photoleitung weist bei etwa 510 my ein Minimum auf. Dieses Minimum 
trennt zwei Bereiche unterschiedlicher Wirksamkeit des Sauerstoffs; | 
im langwelligeren erfolgt die Abnahme des Photostromes betrachtlich 
trager als im kurzwelligen Bereich. Weiter unten wird auf diese Er- 
scheinung naher eingegangen. 

Durch erneutes Evakuieren im AnschluB an die Einwirkung von 
Wasserdampf oder Sauerstoff laBt sich der Ausgangszustand wieder 
herstellen. Bei Wasserdampf benétigt man hierzu einen Zeitraum von 
etwa 1 Std, wahrend der EinfluB des Sauerstoffs erst nach etwa 24 Std | 
riickgangig gemacht ist. | 

Diese Messungen erganzen die Untersuchungen von Buse, der den | | 
Einflu8 von feuchter Luft auf die spektrale Verteilung der Photoleitung | | 


® BuBE, R.H.: J. Chem. Phys. 21, 1409 (1953). 


Einflu8 von Gasatmospharen auf die spektrale Verteilung der Photoleitung 505 


untersucht hat. Er stellte eine Abnahme der Photoleitung in einem 
Wellenlangenbereich unterhalb 510 my durch Einflu8 feuchter Luft fest. 
Bei diesen Untersuchungen iiberlagert sich der EinfluB von Wasserdampf 
und Sauerstoff (vgl. auch °°), 


@ 
CdS(169/74, : 
(169/17) 0 CdS (268/5) 
S 
sro 
RS) 
S 
& 
7 
460 480 500 520 TL 460 500 520 Mw 
WellenIonge A Welleniange r 
Fig. 3. Spektrale Verteilung der Photoleitung im Fig. 4. Spektrale Verteilung der Photoleitung im 
Vakuum (a) und in einer H,O-Atmosphare (b) Vakuum (a) und in einer H,O-Atmosphare () 


CdS (257/72) 


S, 


CdS (769/77) 


Photostrom 


460 460 500 520 ML 460 460 500 520 ML 
Wellenlange r Wellenlange i 

Fig. 6. Spektrale Verteilung der Photoleitung im 

Vakuum (a) und im O, (6=400 Torr) 2 Std nach 

Einlassen des Sauerstoffs (b) (stationarer Endzustand) 


Fig. 5. Spektrale Verteilung der Photoleitung im 
Vakuum bzw. in einer H,O-Atmosphare 


c) EinfluB von Ozon und aktivem Wasserstoff. Bei der Aktivierung 
der Gase mit Hilfe einer Gasentladung oder durch einen gliithenden 
Wolframdraht war der Ort der Aktivierung etwa 50cm vom Kristall 
entfernt. Ein direkter Beschu8 mit schnellen Teilchen fand also nicht 
statt. Durch eine optische Abschirmung mit Hilfe von Umwegstticken 
wurde eine Beeinflussung des Kristallphotostromes durch das Leuchten 
der Entladung bzw. des Wolframdrahtes verhindert. Bei einer Blind- 
probe im Hochvakuum war kein Einflu8 des Leuchtens auf den Photo- 


strom nachweisbar. 


6 [iEsBson, S.H.: J. Electrochem. Soc. 101, 359 (1954). 
? MuscuHEID, W.: Ann. Phys. 13, 305 (1953). 

8 WricHT, D.A.: Brit. J. Appl. Phys. 9, 205 (1958). 

9 Woops, J.: J. Electr. and Constr. 5, 417 (1958). 
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Wird durch eine Niederdruckgasentladung der Sauerstoff teilweise | 
in Ozon umgewandelt, so sinkt die Photoleitung starker als in einer O,- | 
Atmosphire ab. Besonders deutlich ist dieser Effekt im Wellenlangen- |f 
bereich unterhalb 505 my Zu er- 
9 kennen (vgl. Fig. 7). 1 
oy eee Unterhalb 505 mu ist diese ff 


d.h. bei einer nachfolgenden Eva- J] 
kuierung steigt der Photostrom | 
innerhalb 48 Std nicht mehr auf J} 
seinen urspriinglichen Wert an*. fj 
Dagegen geht der Photostrom im 


Phofostrom 


460 480 500 520m langwelligen Maximum nach erneu- 
Naleraafen. tem Evakuieren innerhalb einiger 
Fig. 7. Spektrale Verteilung der Photoleitung im = a f S ee ch 
Vakuum (a) im O, (p=0,5 Torr) 1 Std nach Ein- tunden aul seinen ursprunglicnhen 
lassen des Sauerstoffs (6) (stationarer Endzustand) Wert zuriick. 
und im O,-haltigen O, (p=0,5 Torr) 1 Std nach % : - 3 
Wird der CdS-Einkristall akti- 


Beginn der Erzeugung des O, (c) 
viertem Wasserstoff ausgesetzt, so 


bemerkt man eine betrachtlche Zunahme der Photoleitfahigkeit, ins- 
besondere im Wellenlangenbereich kurzwelliger als 540 mu. Die Photo- 
leitung kann dabei um mehrere GrdBenordnungen zunehmen (vel. 


A 


7:10 
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Fig. 8 Fig. 9 


Fig. 8. Spektrale Verteilung der Photoleitung im Vakuum (a) und im H, (p=0,5 Torr), der durch einen 
glithenden Wolframdraht aktiviert ist (b—e). Der Aktivierungsgrad nimmt von (b) nach (e) zu [von (0) 
nach (¢) erhéhte Temperatur des Wolframdrahtes] 


Fig. 9. Spektrale Verteilung der Photoleitung im Vakuum (a) und im H, (P=0,7 Torr), der durch einen 
gluhenden Wolframdraht aktiviert ist (b) 


Fig. 8 und 9). Gleichzeitig mit der Zunahme des Photostromes stellt 
man auch ein betrachtliches Anwachsen des Dunkelstromes fest. Der 
in Fig. 8 und 9 dargestellte Photostrom ist daher durch Subtraktion des 
Dunkelstromes vom gemessenen Gesamtstrom erhalten worden. 


* Ein Anstieg der Photoleitung in diesem Bereich ist auch nach einer Tempe- 
rung bei 70° C fiir eine Dauer von 2 Std nicht gefunden worden. 
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Dunkel- und Photostrom reagieren auBerordentlich empfindlich 
auf geringe Anderungen der Konzentration des aktiven Wasserstoffs 
in der Atmosphare. 

Nach erneutem Evakuieren bzw. nach Abschalten des Heizstromes 
fiir den Wolframdraht bildet sich der Ausgangszustand sehr rasch zu- 
ruck. Er ist nach etwa 10 min wieder erreicht. 

Da aktiver Wasserstoff die Photoleitung im kurzwelligen Spektral- 
bereich bedeutend starker als im langwelligen Maximum beeinfluBt, 
kann angenommen werden, daB er nicht wesentlich in das Kristallinnere 
diffundiert. Auch spricht eine 
sehr schnelle Riickbildung des 
Ausgangszustandes nach dem 
Evakuieren gegen eine Dif- 
fusion in den Kristall. 


S 
2S 


CdS (257/72) 


a 


Phofostrom 


d) Einflu8 von aktivem 
Stickstoff. Wird durch eine 
Gasentladung Stickstoff akti- 
viert, so laBt sich auch hier 


2 : 460 480 500 520 MW 
ein Ansteigen der Photo- Wellenlinge d 

: : ; a : 
leitung in einem Wellenbereich Fig. 10. Spektrale Verteilung der Photoleitung im Va- 


kurzwelliger als 510 mu be- kuum (a) in CIES See (p=0,7 Torr) () und 
: = aktiviertem Wasserstoff (p= 0,7 Torr) (c) bei den gleichen 

merken. Die Anderung der Bedingungen ftir die zur Aktivierung benutzte Gasentladung 

spektralen Verteilung der 

Photoleitfahigkeit ist qualitativ sehr ahnlich der in einer Wasserstoff- 

atmosphare, in welcher durch eine entsprechende Gasentladung aktiver 

Wasserstoff erzeugt wurde (vgl. Fig. 10), nur ist sie bedeutend geringer. 

Nach erneutem Evakuieren stellt sich der Ausgangszustand innerhalb 
etwa 10 min wieder ein. 

Beriicksichtigt man, daB die Photoleitung auBerordentlich empfind- 
lich auf aktiven Wasserstoff reagiert, so liegt der Verdacht nahe, daB bei 
Verwendung von Stickstoff nicht dieser den gefundenen Effekt macht, 
sondern eine geringfiigige Verunreinigung im Stickstoff, sei es als 
Wasserstoff selbst oder aber als Fettdampf, der durch die Gasentladung 
dissoziiert wird. Die Untersuchungen wurden zwar mit spektralreinem 
Stickstoff (Lampenstickstoff) durchgefiihrt, aber es wurden Fettdampfe 
nicht ausgefroren, so daB zur Zeit nicht mit Sicherheit gesagt werden 
kann, ob der gefundene Effekt auf dem Einflu8 von aktivem Stickstoft 
oder auf aktivem Wasserstoff beruht. 


e) Kinetische Untersuchungen der Photoleitung nach Anderung der 
Fremdgasatmosphare. Zur Klarung des Einflusses von Fremdgasen auf die 
Photoleitung liefern kinetische Untersuchungen niitzliche Hinweise. So 
zeigt sich, daB die Zeitkonstanten fiir die Anderung der Photoleitfahigkeit 


Ss 
SS 


Photostrom 
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vom Ausgangszustand im Vakuum auf den neuen Zustand in einer | 
Sauerstoffatmosphire im Bereich des langwelligen Maximums und kurz- i\f 
welliger als 500 mu deutlich verschieden sind. Aus Fig. 14 ist zu ersehen, |}} 
daB sich nach dem EinlaB von Sauerstoff der stationdre Endzustand in 
einem Wellenlangenbereich unterhalb 505 my. betrachtlich rascher ein- | 
stellt als im langwelligen Maximum. | 
Beriicksichtigt man, daB die Photoleitung im langwelliigen Maximum 

im Volumen des Kristallgitters, die Photoleitung unterhalb 505 my ff 
jedoch in oberflachennahen Schichten angeregt wird, so ist zu vermuten, |) 
daB im kurzwelligen Teil des Spektrums die Adsorption des Sauerstoffs 1 
den Effekt der Abnahme des ] 
Photostromes bedingt, wahrend ] 
die Abnahme des Photostromes | 
im langwelligen Maximum einer | 
Diffusion des Sauerstoffs in das 
Kristallinnere zuzuschreiben ist. |} 
Wird der Rezipient nach if 
Einstellen des stationaren Photo- 
{| stromes in einer Sauerstoffatmo- 
460 460 500 520 mL sphare wieder evakuiert, so stellt 
Wellenlinge % sich der urspriingliche, fiir das 

Fig. 11. Spektrale Verteilung der Photoleitung im Vakuum stationdre Zustand in 


Vakuum (a) und im O, (p= 400 Torr) 1/, Std (db), , i z 
2 Std (c) nach Einlassen des Sauerstoffs (stationdrer beiden Bereichen ebenfalls mit 


oe aa. Evakuieren _unterschiedlicher Zeitkonstante 

ein. Der ProzeB der Riick- 
bildung erfolgt jedoch im langwelligen Maximum rascher als im kurz- 
welligen Spektralbereich. Der stationare Endzustand wird im lang- 
welligen Maximum nach etwa 2 bis 3 Std, im kurzwelligen Spektral- 
bereich jedoch erst nach etwa 24 Std erreicht. Dieses experimentell ge- 
fundene Verhalten ist ohne weitere Zusatzannahmen nicht durch die 
oben angegebene einfache Modellvorstellung zu erklaren. Nach dieser 
Vorstellung sollte die Zeitkonstante fiir den Ausbau des Sauerstoffs 
lediglich durch die Desorption des Gases von der Oberflache, die ja 
betrachtlich langsamer als die Adsorption erfolgen kann, bestimmt 
werden; der im Kristallinneren eingebaute Sauerstoff muB auf dem 
Weg iiber die Oberflache ausgebaut werden. Ein schnellerer Ausbau 
aus dem Volumen ist so nicht zu verstehen. 

Eine Méglichkeit zur Erklarung dieses Verhaltens besteht jedoch 
in der Annahme, daB es zwei Arten von Platzen gibt, an denen Sauer- 
stoff an der Oberflache angelagert werden kann. Von der einen Art ist 
eine Diffusion des Sauerstoffs in das Kristallinnere méglich, wahrend der 
Sauerstoff, der auf der anderen Art der Platze adsorbiert ist, praktisch 
nicht in den Kristall hineindiffundieren kann. Eine Desorption des 


S 


CdS (169/11) 


D 
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Sauerstoffs erfolgt dann zunachst von den Platzen der ersten Art, wo- 
durch auch ein Absinken der Konzentration des im Kristallinnern ein- 
gebauten Sauerstoffs bewirkt wird. Die Desorption des Sauerstoffs auf 
den Platzen der zweiten Art erfolgt betrachtlich langsamer. Im Rahmen 
dieser Arbeit kann jedoch das Problem nicht ausfiihrlicher diskutiert 
werden. 

Kinetische Untersuchungen der Photoleitung beim EinfluB von ozon- 
haltigem Sauerstoff zeigen ein ahnliches Bild wie die Untersuchungen 
mit reinem Sauerstoff. Auch hier nimmt die Photoleitung im Gebiet 
des langwelligen Maximums sehr langsam ab. Dagegen erfolgt die Ab- 
nahme der Photoleitung im Wellenlangenbereich unter 505 my auBer- 
ordentlich rasch. In diesem kurzwelligen Spektralbereich beschleunigt 
Ozon offensichtlich noch das Absinken des Photostromes. 


Nach erneutem Evakuieren bildet sich jedoch nur das langwellige 
Maximum auf seinen urspriinglichen Wert zuriick. Es benédtigt hierzu 
ebenfalls etwa wieder 2 bis 3 Std wie bei der Behandlung mit reinem 
Sauerstoff, wogegen die Photoleitung im kurzwelligen Spektralbereich 
irreversibel ihren niedrigen Wert behalt. 


Diese Ergebnisse deuten darauf hin, daB die im Bereich des langwelligen 
Maximums der Photoleitung auftretenden Prozesse im reinen und ozon- 
haltigen Sauerstoff gleich sind, wahrend im kurzwelligen Bereich durch 
Ozon vermutlich Oxydationsprozesse an der Oberflache stattfinden, man 
also hier von einer Chemisorption sprechen darf. 


Zusammenfassung 


Die angegebenen Untersuchungen zeigen, daB sich bei Zimmertem- 
peratur etwa 24 Std nach dem Einbringen in ein Vakuum von 10°° Torr 
ein stationaérer Zustand der Photoleitung undotierter CdS-Einkristalle 
eingestellt hatte. Dieser Zustand ist reproduzierbar, auch wenn die 
Kristalle zeitweilig der Luft oder aktivem Wasserstoff ausgesetzt waren. 
Kommen die Kristalle jedoch mit ozonhaltigem Sauerstoff in Bertihrung, 
so kann der Ausgangszustand weder durch Stehenlassen im Vakuum 
noch durch Tempern bei Temperaturen bis zu 70° C reproduziert wer- 
den. Hier wird die Oberflache der KristaJle offenbar durch Chemisorption 
nachhaltig verandert. 

Wasserdampf und Sauerstoff bewirken ein Absinken der Photo- 
leitung, ersterer im Bereich kurzwelliger als 505 my, letzterer im ganzen 
untersuchten Wellenlangenbereich. Diese Ergebnisse sprechen fiir die 
Bildung von Elektronenfangern bzw. Rekombinationszentren durch 
adsorbierten Wasserdampf und Sauerstoff und dafiir, daB eine Diffusion 
von Sauerstoff in das Kristallinnere bereits bei Zimmertemperatur statt- 
findet. 
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Aktiver Wasserstoff bewirkt eine betrachtliche Erhéhung der Photo- }} 
und Dunkelleitfahigkeit von CdS. Die Veraénderungen durch aktiven | 
Wasserstoff sind reversibel. Bereits wenige Minuten nach Beendigung } 
der Einwirkung von aktivem Wasserstoff sind sie wieder weitgehend ff 
abgebaut. Wasserstoff wirkt offensichtlich als Donator. Eine merkliche | 
Diffusion in das Kristallinnere wurde bei Zimmertemperatur nicht }} 
gefunden. | | 

Folgt man bei der Diskussion des Einflusses von Fremdgasen auf die | 
elektrische Leitfahigkeit von CdS-Einkristallen den Uberlegungen von }} 
HEILAND, der die Bildung von Randschichten durch adsorbierte elektro- J) 
negative oder elektropositive Gase annimmt?®, so sieht man, da8 offen- 
sichtlich auch beim CdS durch adsorbierten Wasserstoff infolge einer 
UberschuBrandschicht eine Bevorzugung der oberflachennahen Schichten ff 
fiir den elektrischen Leitungsvorgang resultiert, wahrend bei einer Be- J 
handlung mit Wasserdampf, Sauerstoff oder Ozon infolge der Bil- 
dung einer Verarmungsrandschicht an der Oberflache bevorzugt das 
Kristallinnere am elektrischen Leitungsvorgang beteiligt ist. 

So sollte z. B. fiir Untersuchungen, bei denen ein wesentlicher Teil des |} 
Stromflusses durch das Innere eines CdS-Einkristalls erfolgen soll, der 
Kristall zuvor dem Einflu8 von O; ausgesetzt werden, um eine ,,Ab- 
schirmung’’ durch gutleitende Oberflachenschichten zu _ verhindern. 
Eine Bestatigung dieser Uberlegungen kann aus elektrooptischen Unter- 
suchungen gewonnen werden!!. 

In meBtechnischer Hinsicht lassen die Untersuchungen folgern, daB 
insbesondere reiner Stickstoff zumindest bei Zimmertemperatur als 
Schutzgas fiir Photoleitungsuntersuchungen verwandt werden kann. 

CdS-Einkristalle kénnen als sehr empfindliche Detektoren fiir ak- | 
tiven Wasserstoff benutzt werden. 


10 HEILAND, G.: Z. Physik 142, 415 (1955); 148, 15 (1957). 
11 Boer, K.W., u. U. KimmMer: Z. phys. Chem. (im Druck). 
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Aus dem Physikalischen Institut der Technischen Hochschule Darmstadt 


Uber Beziehungen zwischen der optischen Absorption 
und Dispersion und dem Leitungsmechanismus 
diinner Kadmiumoxydschichten* 
Von 
H. FINKENRATH 
Mit 14 Figuren im Text 
(Eingegangen am 27. Januar 1960) 

An durch Kathodenzerstaubung hergestellten CdO-Schichten wurden elektrische 
Leitfahigkeit, Hall-Effekt und Thermospannung sowie optische Absorption und 
Dispersion im nahen Ultrarot untersucht. Absorption und Dispersion im unter- 
suchten Spektralbereich kénnen ausschlieBlich auf die Wirkung freier Elektronen 
zuriickgefiihrt werden. Der Dispersionsverlauf 148t unmittelbare Riickschliisse auf 
die Elektronenkonzentration zu. Abweichungen von der klassischen Absorptions- 
theorie werden als Folge einer Energieabhangigkeit der mittleren StoBzeit der 
Elektronen gedeutet und liefern Hinweise auf den vorherrschenden Streumechanis- 
mus. 

Mit den SchluBfolgerungen aus den optischen Untersuchungen kénnen die Ergeb- 
nisse der elektrischen Messungen widerspruchsfrei erklart werden. Die Elektronen- 
beweglichkeit ist im wesentlichen durch Streuung an optischen Gitterschwingungen 
bestimmt; ein zunachst unverstandlicher temperaturunabhangiger Beweglichkeits- 
anteil wird durch den Einflu8 schlechtleitender Korngrenzen auf die Leitfahigkeits- 
messung vorgetauscht. Die Gegeniiberstellung der aus den verschiedenen Ver- 
fahren gewonnenen Daten fiir die Elektronendichte gibt ftir die effektive Elek- 
tronenmasse den Wert m* = 0,14 mp. 


1. Einleitung 

Durch Kathodenzerstaubung von Kadmium in sauerstoffhaltiger 
Atmosphire hergestellte Kadmiumoxydschichten zeigen gegeniiber den 
Leitfahigkeitseigenschaften massiver CdO-Proben ein in mancher Hin- 
sicht abweichendes Verhalten!»?. Beispielsweise laBt sich die spezifische 
elektrische Leitfahigkeit frisch aufgestaubter Schichten durch geeignete 
Wahl der Herstellungsparameter (Sauerstoffpartialdruck, Bestaubungs- 
leistung) in weiten Grenzen — von etwa 107 bis 10% (Qcm) + — andern. 
Die Bestimmung von Elektronenkonzentration und -beweglichkeit (in 
allen bisher untersuchten Fallen erwies sich CdO als UberschuBleiter) 
durch erganzende Hallspannungsmessungen gibt die Erklarung fiir 
dieses Verhalten: Mit abnehmendem Sauerstoffpartialdruck bei der Be- 
staubung wiichst der stéchiometrische Uberschu8 atomar im CdO- 
Gitter verteilter Cd-Atome und damit die Dichte der von diesen Stér- 
stellen thermisch abgespaltenen Elektronen. Die grundsatzlich im 


* Darmstaddter Dissertation D 17 (gekiirzt). 
1 Heiwie, G.: Z. Physik 132, 621 (1952). 
2 Lappe, F.: Z. Physik 137, 380 (1954). 
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gleichen Sinne verlaufende, wenn auch nicht so ausgepragte Zunahme | 
der Beweglichkeit laBt sich zunachst qualitativ mit der Annahme ver- } 
stehen, daB die mittlere StoBzeit mit der mittleren Energie des 1m all- 
gemeinen entarteten Elektronengases monoton zunimmt. | 

Erhebliche Schwierigkeiten bereitet dagegen das Verstandnis des } 
Temperaturverlaufs der Leitfahigkeit bei allmahlichem Tempern der 
Schichten an Luft bis etwa 500 °C. Auffallend ist neben den betracht- J 
lichen irreversiblen Anderungen mit dem ,,Einfrieren“ der Leitfahigkeit | 
unterhalb einer einmal erreichten Temperatur vor allem das Auftreten 
eines ausgepragten Leitfahigkeitsminimums bei etwa 200 bis 250 °C. J} 
Die urspriingliche Deutung hierfiir — Oxydation des tiberschtissigen ff 
Kadmiums unterhalb 250°C, bei héherer Temperatur Ubergang zur J) 


Dissoziation, daraus resultierend eine Ab- bzw. Zunahme der Dichte J 


freier Elektronen — konnte nach den Untersuchungen von LaAPpPE?, 
der durch Kombination von Leitfahigkeits- und Hallspannungsmes- 
sungen auf Tragerdichte und Beweglichkeit schloB, nicht mehr aufrecht 
erhalten werden. Nach Lappe ist fiir den Leitfahigkeitsverlauf tiber- | 
wiegend die Beweglichkeit bestimmend; es ist jedoch nicht médglich, das 
auffallende Minimum zwischen 200 und 250 °C durch plausible Streu- |} 
prozesse zu erklaren. 1 

Neuere Untersuchungen an kompaktem Material liefern véllig andere 
Ergebnisse?. Hochgetemperte Sinterproben aus CdO mit einer tempera- 
turunabhangigen Elektronenkonzentration von etwa 10!° bis 102° cm? 
zeigen beim Aufheizen einen reversiblen Verlauf von Leitfahigkeit und 
Thermospannung. WRIGHT u. Mitarb. fanden brauchbare Uberein- 
stimmung ihrer Messungen mit der Theorie der Elektronenleitung in 
polaren Halbleiternt — das CdO-Gitter besitzt iiberwiegend hetero- 
polaren Bindungscharakter — und schlossen aus dem Vergleich von 
Messung und Rechnung auf die effektive Elektronenmasse und die 
charakteristische Temperatur des CdO-Gitters. 

Fiir das hiervon abweichende Verhalten polykristalliner diinner 
Schichten diirften im wesentlichen Stérungen des homogenen Schicht- | 
aufbaues — z.B. schlecht leitende Korngrenzen — verantwortlich sein, 
deren unkontrollierbarer Einflu8 auf Leitfahigkeits- und Hallspannungs- 
messungen die Anwendbarkeit dieser Verfahren in Frage stellt. Ziel 
der vorliegenden Arbeit war es, durch Hinzunahme weiterer MeBver- 


3 WRIGHT, R.W.: Proc. Phys. Soc., Lond. A 64, 350 (1951). — Wricut, R.W.: 
Proc. Phys. Soc., Lond. B 66, 273 (1953). — Bastin, J.A., u. R.W. WriGuT: Proc. 
Phys. Soc. Lond., A 68, 312 (1955). — Bastin, J.A., u. R.W. Wricut: Proc. Phys. 
Soc., Lond. 71, 109 (1958). 

4 FROHLICH, H.: Proc. Roy. Soc., Lond. A 160, 280 (1937). — Mort, N.F., u. 
H. Fr6uvicu: Proc. Roy. Soc., Lond. A 171, 49 (1939). — HowartTH, DB Als. Wels 
E.H. SONDHEIMER: Proc. Roy. Soc. Lond., A 219, 53 (1953). —LeEwis, B.F., u. 
E.H. SONDHEIMER: Proc. Roy. Soc. Lond., A 227, 241 (1954). 
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fahren umfassendere Aussagen tiber die elektrischen und auch optischen 
Schichteigenschaften (thermoelektrische Effekte, optische Absorption 
und Dispersion) zu gewinnen, um damit die Halbleitereigenschaften der 
CdO-Schichten widerspruchsfrei erklaren zu kénnen. 


2. Elektrische Eigenschaften der CdO-Schichten 


a) Temperaturabhangigkeit von Elektronenkonzentration und Beweg- 
lichkeit. Die oben erwahnte unverstandliche Abhangigkeit der Beweg- 
lichkeit von der Temperatur 15 
folgte aus den von LappE? 10 %me3 
nach vorauf{gegangener Tem- 
perung bei Raumtemperatur 
durchgefiihrten Messungen von 
Leitfahigkeit und Hallspan- 
nung. Obwohl die Leitfahig- 
keit unterhalb der Temperatur, 
die die Schicht einmal erreicht 
hat, fast konstant ist, kann 
man aus diesen Messungen 


— 


hac) Temperun 
LS 7 


70 


wy 


Flektronenkonzenlrarion 


nicht eindeutig folgern, dab 

die bei Zimmertemperatur 0 seal) 
bestimmten Werte mit den bei B a : 
der Bezugstemperatur gelten- Scm/Vsec  ° ee emerenng 
den Daten ubereinstimmen, nach Tempering, aut ¥80°C 7 

da sich wahrend der Abkih- =. 


lung Elektronenkonzentration 
und Beweglichkeit durchaus 
gegenlaufig andern k6énnen. 
An einigen Schichten wurden 
deshalb Hallspannung wu, und a 0 20. 40 
spezifische Leit fahigkeit o wah- Temperarur 

Pe eelempening aco kere a one 


gemessen und daraus Elek- Spannungs- und Leitfahigkeitsmessungen bei schrittweiser 
t k trati d Aufheizung, Temperung und Abkthlung. Richtungssinn 

ronenkonzentration ”, un der Temperaturanderung durch Pfeile angedeutet 
Beweglichkeit «4 berechnet. 


Die Messungen erfolgten unter allmahlichem Hochheizen der Schich- 
ten an Luft bis zu einer vorgegebenen Endtemperatur, bei der langere 
Zeit bis zur Einstellung stationarer Werte getempert wurde, und bei 
entsprechend langsamer Abkithlung bis zur Raumtemperatur. Dieser 
ProzeB wurde unter schrittweiser Steigerung der Endtemperatur um 
etwa 50° bis 400° C wiederholt. Die Ergebnisse eines derartigen Tem- 
perungszyklus mit dem ausgepragten Beweglichkeitsminimum zeigt 
Fig. 1. Orientierende Messungen bei tieferen Temperaturen ergaben, wie 


Elektronenbeweg! 
Q 
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ebenfalls aus Fig. 1 ersichtlich, daB dort », nicht von der Temperatur | 
abhangt und wu sich nur wenig, und zwar reversibel andert. 

Sichere Riickschliisse auf die vorherrschenden Elektronenstreu- J 
prozesse kénnen aus der Temperaturabhangigkeit der Beweglichkeit 
auch innerhalb der reversiblen Abschnitte zunachst nicht gezogen wer- ff 
den. Bestenfalls kénnte man } 
die geringfiigige Anderung von ] 
fw mit T durch die Annahme J 
einer tiberwiegenden Streuung | 
der Elektronen an neutralen 1 
Stérstellen erklaren, bei der die 9) 
mittlere StoBzeit von der Tem- J 
peratur und der Termlage im 
Leitungsband unabhangig ist?. 
Der sicherlich auch vorhandene 
Anteil des optischen Zweiges 
der Gitterschwingungen an der 
Elektronenstreuung kann jedoch 
unter der Annahme, daB sich die 
Streuwahrscheinlichkeiten nach 


wee 1 ! 1 (1) 


3,57 ik ipa 


-2 Vsec SHisALBT Grande 
*10 “em / TELGUNG Mirage? 
45-079 


| 
4 
T 


3,0} r 


XS 
Q 
———t 


Be 
S 


1/Beweglichkeit 


1,6 


= StoBzeit durch Gitter- 

| streuung allein, t, = StoBzeit 
7 0 Tip hp K B00 durch emen temperaturunab- 
Absolute Temperatur hangigen Streueffekt) addieren, 

Fig. 2. Kehrwerte der Beweglichkeit (reversible Ab- Zamindest abgeschatzt werden 
schnitte) als Funktion der absoluten Temperatur etek 4 
Die Ubertragung des Ansatzes (1) 

auf die Superposition der Beweglichkeitsanteile 4, und fg», Gies 10% 
den hier vorliegenden Fall t,>>1, mit guter Naherung erlaubt ist, liefert 


(t = resultierende StoBzeit; 
15 


a 
Da «w, naherungsweise zu 1/(£-+415 °K) proportional sein sollte*, 
miiBte sich beim Auftragen von 41/u iiber der absoluten Temperatur T 


* Aus der StoBgleichung von Morr und FrOuticH? folgt fiir die Temperatur- 
abhangigkeit von fg in polaren Gittern bei hoher Elektronenentartung 


1 


bg 
ay. 1 ++ 2 [exp (Zchar/ T) —1]4 

Mit dem von WriGHT? angegebenen Wert von etwa 500 °K fiir die charakteristische 

Temperatur des CdO ist die 0. a. Beziehung zur Interpolation im Temperaturbereich 

von 20 bis 400 °C geeignet. (Vgl. hierzu die Bemerkungen im Kleindruck auf 5. 541/8)k 

° ErGInsoy, C.: Phys. Rev. 79, 1013 (1950) 
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ein Zusammenhang des Typs 1/“=A-+BT ergeben, aus dessen Stei- 
gung man auf den Beitrag der Gitterstreuung schlieBen kann. Fig. 2 
zeigt dies ftir einige Falle reversiblen Beweglichkeitsverlaufs. Die 
Anderung erfolgt durchweg linear mit einer mittleren Steigung von 
1,1 - 1075 Vsec/Grad -cm?. Der allen Kurven gemeinsame Gitteranteil 


1a8t sich demnach durch die Beziehung 


OI) noes (2) 


u = 
Vsec 


wiedergeben, d.h. bei Raumtemperatur sollte 1,220 cm2/Vsec sein. 

Der in Gl. (2) enthaltene und urspriinglich auf den Einflu® neutraler Stérstellen 
zurtckgefiihrte Beitrag 1/1, ist, wie erst die abschlieBenden Uberlegungen in Ab- 
schnitt 4 zeigen, kein Streueffekt, sondern wird durch den EinfluB schlecht leitender 
Korngrenzen vorgetauscht. In allen folgenden, die Elektronenstreuung entschei- 


dend in Rechnung setzenden Betrachtungen soll er deshalb auBer acht gelassen 
werden. 


Der hier vorgenommenen Abschatzung ist zunachst nur qualitativer 
Wert beizumessen, da der Einflu8 schlecht leitender Korngrenzen auf 
die Bestimmung von Tragerdichte und Beweglichkeit noch nicht abzu- 
sehen ist. Der EinfluB auf die Leitfahigkeitsmessung kann jedoch 
unter geeigneten Bedingungen durch die Verwendung hochfrequenter 
Wechselspannungen ausgeschaltet werden®. Hierbei werden die schlecht 
leitenden Oberflachenschichten kapazitiv ttberbriickt, so daB man mit 
Hilfe eines einfachen RC-Ersatzschaltbildes fiir die inhomogene Schicht 
auf die Leitfahigkeit im Kristallitinneren schieBen kann. Die Anwendung 
dieses Verfahrens auf einige Schichten, bei denen die Korngrenzen- 
effekte — z.B. nach Temperung in das Leitfahigkeitsminimum — be- 
sonders ausgepragt sein sollten, ergab keine sicheren Aussagen, vermut- 
lich weil die Grenzschichtkapazitaten zu klein waren, um bei den zur 
Verfiigung stehenden MeBfrequenzen bis 10 MHz schon eindeutig erfaBt 
zu werden. 


b) Temperaturabhingigheit der differentiellen Thermospannung. Die 
differentielle Thermospannung eines UberschuBhalbleiters ist bei nicht 
zu tiefen Temperaturen durch die Natur der Elektronenstreuung, die 
absolute Temperatur und die Lage der Fermi-Kante bestimmt’. Es 
sollte deshalb méglich sein, aus Messungen der Thermospannung unter 
speziellen Annahmen iiber die Elektronenstreuung die Lage der Fermi- 
Kante und damit, sofern die effektive Elektronenmasse bekannt ist, 
die Dichte der freien Elektronen zu bestimmen. Durch Vergleich mit 
den Ergebnissen der Hallspannungsmessungen lassen sich dann ge- 
gebenenfalls Riickschliisse auf den stérenden EinfluB von Schichtin- 
homogenitaten ziehen. Es wurden deshalb Thermospannungen an einer 


6 Haun, E.E.: J. Appl. Phys. 22, 855 (1951). 
7 Seitz, F.: Modern Theory of Solids, p. 180. New York: McGraw-Hill 1940. 
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Reihe von CdO-Schichten gemessen, die ahnlichen Herstellungs- und | 
Temperungsbedingungen ausgesetzt waren wie die unter a) aufgefiihrten i | 
Schichten. | 

Hierzu wurde am freien Ende der im Ofen einseitig eingespannten J 
Schichttrager eine variable Zusatzheizung angebracht, so daB zwischen | 


den mit Reinsilberzuleitun- | 


120 = 7 | 
uwV/Grod gen versehenen Schichtenden | 
eine von der Ofentempera- | 
a A tur weitgehend unabhangige ] 
= [ | ch Temperaturdifferenz von etwa | 
SN | i 10 bis 15 °C aufrechterhalten | 
S | Dy, 
S ae ,/ werden konnte. Gemessen 
SY) nach metrstinaiger. , wurde die Temperatur 7 J 
3 Tempering bel 580°C AP er : {| 
S S A\y 4 am kalteren Schichtende, die 
x oe | Oe Temperaturdifferenz 7, — 7, 
Ne i yo zwischen den_ ,,L6otstellen‘‘ 
S i mm - . 
S Ne ae te, J und die Thermospannung “7, 
S f eed : des CdO gegen Silber. Die 
L 40 SA Be differentielle Thermospannung 
8 aa ee O des CdO gegen Silber 
< unimiiteloar nach cdo, Ag “> 
xX Autstdvbung wurde aus dem Quotienten 
20 | | wuy,/(Tz — T,) berechnet. Be- 
| | zugstemperatur fiir die Aus- 
| | wertung war die miuittlere 
i Schichttemperatur (7, + J)/2. 
0 700 Pais 2 ae WwW "C 40 Die fiir die weiteren Be- 


trachtungen allein interessie- 
rende absolute differentielle 
Thermospannung Oc¢go wurde 
aus der Differenz von O¢ao, ag 
und der aus der Temperatur- 
abhangigkeit des Thomson-Koeffizienten y berechneten absoluten 
differentielen Thermospannung des Silbers®& 


Fig. 3. Absolute differentielle Thermospannung einer CdO- 

Schicht bei schrittweiser Aufheizung, Temperung und 

Abkiihlung und nach langanhaltender Temperung bei 

580° C. Die weitgehend reversiblen Anderungen unterhalb 

der einmal erreichten Temperatur wurden aus Griinden 
der Ubersichtlichkeit nicht eingezeichnet 


Ty 


Oxg() = | Ear 


« 


(4) 


bestimmt, nachdem durch Kontrollversuche sichergestellt war, daB die 
Absolutwerte der beiden Materialien verschiedene Vorzeichen besitzen. 
Fig. 3 zeigt den Thermospannungsverlauf einer Schicht, die unter 
den gleichen Bedingungen hergestellt war und denselben Temperungs- 
8 Justi, E.: Leitfahigkeit und Leitungsmechanismus fester Stoffe, S. 89. 


Géttingen: Vandenhoeck & Ruprecht 1948. Dort finden sich auch Zahlenangaben 
uber die Absolutwerte differentieller Thermospannungen. 
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prozessen unterworfen wurde wie die in Fig. 1 besprochene Schicht. Die 
aus den verschiedenen MeBverfahren gewonnenen Ergebnisse werden in 
folgender Weise einander zugeordnet : 

Aus der Elektronentheorie folgt fiir die absolute differentielle 
Thermospannung @ eines UberschuBhalbleiters bei der absoluten Tem- 
peratur 77 unter Vernachlassigung des erst bei tiefen Temperaturen 
wirksam werdenden Einflusses gerichteter Schallquantenstreuung?: 


CO 
| tWe oho dw 
; on 


k c 
(G) = 0 0 ya £ 
e eae ee |W (5) 
73 ¢ 0 7 
kT | cwi 2°. aw 
0 ip ow 


0 


Hierin bedeuten: 

ky =8,62 - 10-5 eV/Grad die Boltzmann-Konstante, 

é =1,6-107 Asec die Elementarladung, 

t die je nach Streumechanismus von der Termlage im Leitungsband 
in verschiedener Weise abhangige StoBzeit der Elektronen, 

W_ die — hier und bei allen weiteren Betrachtungen von der Unter- 
kante des Leitungsbandes an gezahlte — Elektronen-Energie 

fo = i + exp aS lee die Fermische Verteilungsfunktion und 

an odie Lage der Fermi-Kante, ebenfalls auf die Unterkante des 
Leitungsbandes bezogen. 


Zur Bestimmung der Integrale in Gl. (5) ist die Kenntnis der Energie- 
abhangigkeit von t erforderlich. Fiir die verschiedenen genauer unter- 
suchten Streumechanismen liefert die Theorie durchweg Potenzgesetze 


des Typs Be (6) 


In den Koeffizienten a, sind hierbei die energieunabhangigen EinfluB- 
gréBen (z.B. Temperatur, Stdrstellen-Konzentration usw.) zusammen- 


gefaBt. 
Aus Gl. (5) und (6) folgt durch partielle Integration mit den Va- 


riablentransformationen 


W =e ae yeltin co eS V9 kgs (7) 
ae Ro (+3) Rig 8 
g BNO ame ea y (8) 
mit oO 
B= f x far. (8a) 
0 


9 HERRING, C.: Phys. Rev. 96, 1163 (1954). 


Z. Physik. Bd. 158 34 


518 H. FINKENRATH: 


Da die Integrale F; !° nur vom Entartungsgrad y =¢/ky 7 abhangen, \ 


gibt Gl. (8) — sofern der Exponent « der Streuformel (6) bekannt ist — 
die Méglichkeit zur expliziten Berechnung von @ als Funktion von y: 


Die vorliegenden Messungen gaben jedoch noch keine sicheren Hin-f 


weise auf den vorherrschenden Streumechanismus. Deshalb wurde zu 


nachst in dem erwarteten Wertebereich @ als Funktion des Entartungs-]/ 
grades fiir verschiedene plausible Streuprozesse berechnet, und zwar fin} 


%——2 (Streuung durch den akustischen Zweig der Gitterschwin 
gungen12), 


a=  (Streuung an neutralen Stérstellen®) und 


“a= (Streuung durch den optischen Zweig der Gitterschwingungen fi) 


in heteropolar gebundenen Kristallen?*). 


HowartH und SONDHEIMER‘ beschranken die Giiltigkeit der Streuformel 
nach Motr und Fr6urLicH auf den Bereich hoher Temperaturen (T= Topar) und} 
groBer Elektronenenergien (W > kgZchar), da nur dann infolge der starken Wechsel-|) 


wirkung der Elektronen mit den Polarisationswellen des Ionengitters die zur 


Definition einer universellen Sto®zeit notwendige Voraussetzung — Energieaus-|ff 


tausch beim ,,StoB‘‘ klein gegen die Ausgangsenergie des Elektrons — zutrifft. 
Bei der durchweg starken Entartung der Leitungselektronen im CdO ist die Forde- 
rung nach hohen Energien praktisch von der Gesamtheit der Elektronen erfiillt. 
Eine Abschatzung der von HowArTH und SONDHEIMER angegebenen Naherungen 


fiir den Temperaturbereich unterhalb der charakteristischen Temperatur — nach} 
WRIGHT etwa 500°K — bis herab zur Raumtemperatur zeigt auch dort noch} 


brauchbare Ubereinstimmung mit den aus der Gleichung von FROHLICH und Mott 
folgenden Ergebnissen, so dais’ deren Anwendung hier gerechtfertigt erscheint. 

Der graphischen Darstellung 0 =/(y) mit « als Parameter konnten 
die zu den gemessenen Werten der absoluten Thermokraft gehérenden 
Entartungsgrade entnommen werden. Daraus erhalt man die Elek- 
tronenkonzentration mit Hilfe der Gleichung! 


[o.e) 


— aa (2m*)8 [\Wiaw, (9) 


0 


n der h=6,6 25 - 10-4 Wsec? das Plancksche Wirkungsquantum und 
m* die — zunachst noch unbekannte — effektive Masse der Leitungs- 
elektronen sind. 

Durch Einfiihrung der Transformationen (7) und der Masse m, des 
freien Elektrons 1a8t sich Gl. (9) umformen in 


ne = (TZ) 1g ly) (10) 


10 Zusammenfassende Ubersicht z.B. bei MADELUNG, O.: Halbleiter. In Hand- 
buch der Physik, Bd. XX, S. 58. 

11 BARDEEN, J., u. W. SHOCKLEY: Phys. Rev. 80, 72 (1950). 

12 Seitz, F.: Modern Theory of Solids, p. 144. New York: McGraw-Hill 1940. 
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4% 3 
C0. 75 (219 ho T)? (10a) 


F, = f x-f,(x, y)-dx. (40b) 


Die mit Hilfe von Gl. (10) 
unter der Annahme m* = my 
aus dem Thermospannungs- 
verlauf der Fig. 3 berech- 
neten Konzentrationswerte 
sind zusammen mit dem der 
Fig. 1 entnommenen Konzen- 
trationsverlauf aus Hallspan- 
nnngsmessungen in Fig. 4 
als Funktion der Tempera- 
tur dargestellt. Die aus den 
verschiedenen MeBverfahren 
gewonnenen Ergebnisse zei- 
gen, abgesehen von den Ab- 
solutwerten, grundsatzlich 
denselben Verlauf. Es ist 
naheliegend, den Unterschied 
in den Absolutwerten auf den 
Quotienten (m*/m,)? in GI. (10) 
zurtickzufiihren. Tragt man 
deshalb m)-/, aus Thermo- 
spannungs-Messungen iiber 
den zugehérigen Konzentra- 
tionswerten aus Hallspan- 
nungsmessungen auf (Fig.5), 


Fig. 4. Vergleich der Konzentrations- 
bestimmungen aus Hall-Spannungs- und 
Thermospannungsmessungen mit der An- 
nahme m*=m,. Die grundsatzlich im 
gleichen Sinne verlaufende Auswertung fur 
a—=0 (StoBzeit energieunabhangig) wurde 
mit Riicksicht auf die Ubersichtlichkeit 
der Darstellung weggelassen 


Fig. 5. Elektronenkonzentration aus Ther- 
mospannungsmessungen mit der Annahme 
m* = m, fiir verschiedene angenommene 
Streumechanismen als Funktion der zu- 
gehorigen Konzentrationswerte aus Hall- 
Spannungsmessungen. Die neben den Streu- 
formeln angegebenen Werte fiir die effektive 
Elektronenmasse ergeben sich nach Gl. (10) 
aus den Steigungen der Ausgleichsgeraden 
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so ergibt sich der aus Gl. (10) zu erwartende lineare Verlauf mit denj) 
Steigungen (m,/m*)}. Man erhalt hieraus bei Annahme ausschlieBlicher} 
Streuung an Schallquanten m* 0,27 m,, an neutralen Stérstellen}, 
m* ~0,19m, und an Polarisationswellen in Ionengittern m* ~0,14 mp. 


Die Gegeniiberstellung der mit den verschiedenen MeBverfahren ge-§ 
wonnenen Ergebnisse zeigt, daB die Bestimmung der Elektronenkonzen~ 
tration nicht merklich durch die vermuteten Schichtinhomogenititen, 
beeinfluBt wird. Wie weit sich dieser EinfluB auf die Bestimmung der 
Beweglichkeit auswirkt, ist aus den bisherigen Untersuchungen noch) 
nicht abzusehen. Verbindliche Aussagen iiber den vorherrschenden§) 
Streumechanismus und iiber die GroBe der effektiven Elektronenmassef) 
kénnen ebenfalls erst nach Hinzuziehung weiterer unabhangiger MeB-f) 
verfahren gemacht werden, aus denen zumindest einer der beiden Para-. || 
meter unmittelbar bestimmt werden kann. 


3. Optische Absorption und Dispersion 


a) MeB- und Auswerteverfahren; orientierende V oruntersuchungen. Die} 
durch die Untersuchung der elektrischen Schichteigenschaften ge- 
wonnenen Ergebnisse sollten sich} 
auch im Verlauf der optischen Kon-i#/ 
stanten widerspiegeln. An einer 
Reihe auf Quarzglas aufgestaubter|f| 

Jy Schichten wurden deshalb neben} 
Halleffekt und Leitfahigkeit Ab- 
sorption und Dispersion im Spek-if 
tralbereich 0,3 bis 2,5 w untersucht. 
_Sschicht Da die optische Schichtdicke in der|f} 
GréBenordnung der Wellenlinge Ai) 
lag, wurde zur Ausschaltung deri! 
Interferenzen das von STUKE? ange-|) 
Ay gebene Verfahren benutzt, das auBer} 
der Durchlassigkeit auch das Re- 
flexionsvermégen bei fast senk-|f 
rechtem Lichteinfall (Einfallswinkel f} 


Fig. 6. Schema der IntensitatsverteilungimTriger @twa 4°) zu messen gestattet. 
allein und im System Schicht + Trager. Trager- d } 
Reflexionsanteile hdherer Ordnung vernachlassigt De gemessenen Intensitaten Js D) | 


(von Schicht und Trager durch- ff 
gelassen), Jsz (von Schicht und Trager reflektiert), J;p (vom Trager] 
allein durchgelassen) und Jp (vom Trager allein reflektiert) sind nach ff 
Fig. 6 mit der Durchlassigkeit D = J, p/J, und dem Reflexionsvermégen | 


Luft Trager 


Je 


Ire 


18 STUKE, J.: Z. Physik 134, 194 (1953). 
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R=J;,/Jy der Schichten durch die Beziehung 


fred Tran tsn _ ee (14) 


verkniipft. Hierfiir erhalt man nach Einsetzen der strengen Beziehungen 
fiir die Durchlassigkeit und das Reflexionsvermégen einer absorbierenden 
Schicht der Dicke d mit dem komplexen Brechungsindex n, =n, —7k 
auf einem absorptionsfreien Trager mit dem Brechungsindex n;14: 


1—R — 4nsnp[(m- +1)? + h?] eX 4— 4n,nz [(n, — 1)? + h2] eK 4 
D 16mp (n2 + 


+ 16nyr k?-cospm + Snr h(n? + kh? —1) - sing 


+) 


: 2n,- a r 4% 

a ik ee 
mit 4 2 und Al k. 
Da in allen Fallen innerhalb des untersuchten Ultrarotgebietes k<n, 
war, ergibt sich daraus als brauchbare Naherung fiir die Auswertung 
in diesem Spektralgebiet : 


SD IR ede et) Ka ee A a (13) 


~~ 
Js p 4 ms 41g 


Damit wurde die Absorptionskonstante K berechnet, nachdem der Bre- 
chungsindex , aus der Lage der Interferenzmaxima und -minima be- 
stimmt worden war [vgl. 
Gie(14) 

Als Strahlungsemp- 
fanger dienten im sicht- 
baren Bereich und im 
nahen Ultraviolett ein 
Selen-Photoelement, im 
Ultraroten — unter Ver- 
wendung von Wechsel- 
licht — eine PbS-Zelle. 
Bei beiden Strahlungs- | 
empfangern war durch 7 05 70 WE 27 wae 
Kontrollversuche _ hin- Wellenlange 
reichende Linearitat der Fig. 7. Charakteristischer Absorptionsverlauf einer CdO-Schicht 
Anzeige gewahrleistet. 

Fig. 7 gibt ein charakteristisches Beispiel fiir die Absorption des 
CdO. Uber den Verlauf im Bereich der Eigenabsorption unterhalb 1 w 


A bsorotionskonstante 


14 ees H.: Physik diinner Schichten, TeilI, S. 154. Stuttgart: Wissen- 
schaftliche Verlagsgesellschaft 1950. 


| 

1a 
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liegen bereits Veréffentlichungen vor; in Kiirze wird tiber eine aus-l]) 
fiihrliche Untersuchung berichtet werden. Hier soll die Diskussion auf |) 
den langwelligen Bereich beschrankt bleiben, in dem die Absorptions- J 
konstante monoton mit der Wellenlange zunimmt. 


Es lag nahe, die Absorption in diesem Bereich auf die Wirkung_ | 


freier Elektronen zuriickzufithren. Diese Annahme wurde jedoch er- | 


heblich in Frage gestellt durch eine Arbeit von MILos_awsk1?*, der die I, 


6 72 
wv! -1 pis 
oT a, 
raga ae Oe 
¥ i a o 
/d-\n (L000) B 
W-\n (YUN a 
va o~150(Qem)! 
2 ot y 
gh 
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0 5 10 Gh 0 
Wellenlange 
OY 
1 
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0 5 10 Hu 0 J) 70 7 
Wellenlange Wellenlange 


Fig. 8a—d. Gegenitiberstellung einer Auswahl der Miloslowskischen Untersuchungsergebnisse (d) und eigener 
orientierender Messungen an verschiedenen Schichten (a bis c), Gestrichelt: Absorption naherungsweise 
bestimmt aus dem Verhaltnis von durchgelassener Intensitat Jg zu einfallender Intensitaét J, ohne Beriick- 
sichtigung der Reflexion, Ausgezogene Kurvenabschnitte in a bis c: Absorptionskonstante aus den Durch- 
lassigkeitsmessungen unter Verwendung der strengen Interferenzformeln fiir absorbierende Schichten berechnet 


Absorption durch Kathodenzerstaubung hergestellter CdO-Schichten auf 
Steinsalztragern im Wellenlangenbereich 1 bis 15 w untersuchte. Fig. 8d 
zeigt eine typische Auswahl der Miloslawskischen Ergebnisse. Der Ab- 
sorption durch freie Trager sind zahlreiche Banden iiberlagert. Durch 
geeignete Préparation gelang MILosLawskI die Isolierung einzelner 
scharfer Absorptionslinien und einer breiten Bande mit einem Maximum 
bei 3 u, die durch Elektroneniibergange zwischen diskreten Stdrstellen- 
termen in der verbotenen Zone bzw. zwischen einem Stérstellenterm 
und dem Leitungsband gedeutet werden. 


15 DUNSTADTER, H.: Z. Physik 137, 383 (1954). — Stukg, J.: Z. Physik 137, 401 
(1954). 
16 MILOSLAwSKI, W.K.: Opt. i. Spektrosk. 3, 251 (1957). 
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Eigene orientierende Messungen im ldngerwelligen Ultrarot*, bei 
denen oberhalb 2,5 allerdings nur die Durchlassigkeit bestimmt 
werden konnte, zeigen vllig andersartige Ergebnisse (Fig. 8a—c). Der 
naherungsweise aus der Durchlassigkeit allein bestimmte Absorptions- 
verlauf entspricht grundsatzlich dem aus der Anwendung der Drudeschen 
Gleichungen fiir die Absorption durch freie Elektronen berechneten 
Verlauf. Schwache Deformationen der Absorptionskurven liegen an 
den Stellen maximaler Reflexion durch Interferenz; sie werden durch 
Anwendung der exakten Interferenzformeln! zur Berechnung der Ab- 
sorptionskonstanten ausgeglichen. Bei den hier untersuchten CdO- 


Schichten finden sich somit kei- mo 
nerlei Andeutungen fiir irgend- % 
welche selektiven Stérstellen- 
absorptionen im nahen Ultra- Ned 
rot. Der RiickschluB auf die ‘8 
ausschlieBliche Wirkung freier Si 
Elektronen scheint also gerecht- 8 
fertigt. Ss 
Die Diskrepanzen zwischen den & g 
Miloslawskischen und den hier vor- 
liegenden Ergebnissen sind _ offen- 0 
sichtlich auf die Verschiedenartigkeit 40 45 20 65 Ww Jo 
der mannigfach wahlbaren Entla- Wellenlange 
dungsbedingungen bei der Schicht- Fig. 9. Durch Interferenz bestimmter Reflexionsverlauf 


herstellung (Gaszusammensetzung, einer CdO-Schicht 


Stromdichte, Kithlungsverhaltnisse 

usw.) zuriickzuftthren. Darauf deutet vor allem der mehrfach von MILosLawskI 
angefiihrte Hinweis auf eine Graufarbung der Schichten, der auf Ejinschliisse 
metallischen Kadmiums, beispielsweise in Kolloidform, schlieBen 1abBt. Die hier 
untersuchten Schichten waren dagegen je nach Lage der Eigenabsorptionskante 
klar rotbraun, gelb oder griinlich gefarbt. 

In einem Falle — bei Aufstaubung in fast reinem Stickstoff auf NaCl-Trager — 
wurde auch der von MirosLawsk! beschriebene graue Schichttyp mit hohem Uber- 
schuB metallischen Kadmiums erhalten, allerdings so locker aufgebaut, da eine 
zuverlassige Absorptionsmessung nicht médglich war. Weitere Untersuchungen 
hierzu sollen gegebenenfalls folgen. 

Die weitere Auswertung und Diskussion beschrankt sich auf die unter- 
halb 2,5 u gewonnenen Ergebnisse, da hierbei zur Berechnung der Absorp- 
tionskonstanten auch die Reflexionen beriicksichtigt werden konnten. 

Der Realteil m, des komplexen Schichtbrechungsindex wurde aus der 
Lage der Interferenzextrema des Reflexionsvermégens — ein Beispiel 
hierfiir zeigt Fig. 9 — bestimmt. Da in allen untersuchten Fallen der 


* Dem Direktor des Deutschen Kunststoff-Instituts, Herrn Professor Dr. 
K.H. Hettwece, danke ich fiir das freundliche Entgegenkommen, diese Messungen 
an dem Uitrarotspektrographen des Deutschen Kunststoff-Instituts vornehmen zu 


lassen. 
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Absorptionskoeffizient k sehr klein gegen », war, Anderungen der J) ~ 


Phasenbeziehungen bei Reflexion an den Schichtgrenzflachen also zu i 
vernachlissigen waren, konnte 7, aus der Interferenzbedingung fiir die J} 
Lage der Reflexionsextrema absorptionsfreier Schichten bei senkrechtem | | 
Einfall 1 | 
Nid eek, (14) | 


(z=1, 2,3, ...im Reflexionsminimum, = #3, 3, 3... im Reflexionsmaxt- | 


mum) berechnet werden. 

b) Diskussion der MeBergebnisse. Die Auswertung der Ultrarot- 
messungen ergab eine unerwartet groBe Dispersion und eine starkere J 
Wellenlangenabhangigkeit der Absorption, als auf Grund der klassischen ff 
Vorstellungen zu erwarten war. Es bleibt zunachst zu untersuchen, ff 
worauf diese Abweichungen zuriickgefiihrt werden konnen. 

Aus dem Drude-Zenerschen Ansatz!’ fiir die gedampfte Bewegung 
eines Elektrons der Geschwindigkeit v unter dem Einflu8 eines elek- 
trischen Wechselfeldes E, - e'®? 


dv m* ; 
Ht ES et Ce EO 
dt 1 z 0 (15) 


folgt die stationare Lésung 


e T ; 
t= sa ere (16) 
m* 1+ 20T 


Dabei wird die Relaxationszeit t als reprasentativ fiir die Gesamtheit 
aller freien Elektronen angesehen. Tatsachlich ist diese mit der mitt- 
leren StoBzeit identische GroBe je nach Art der Elektronenstreuung 
durch die Termlage der Elektronen im Leitungsband bestimmt. Die 
Teilkonzentration dn, der Elektronen im Energieintervall W ... W+dW 
liefert demnach zur Stromdichte 7 den Beitrag 


dj =e-v(W)-dn,. (17) 
Daraus folgt fiir die komplexe Leitfahigkeit : 


e w : e Be 
oO) — pas S| ee a tes 
( ) m* f 1+ wt? oe an aft + wr? any. (18) 


Fir den Realteil m, und den Imaginarteil k des komplexen Brechungs- 
index n, =”,—tk ergeben sich damit die Kombinationen 


z Im (a) | 


e i 7 
mea’ * 2 an, | 
Eym 4+ w?t? 


17 MADELUNG, O.: Halbleiter. In Handbuch der Physik Bdy xoxo. Se 210s 


1 


ms — k= et 


(19a) 
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und 


n,k = —— Re(a) | 
; | (19b) 


e ; T 


20 em* J 1+a2t? 
(€) = 8,86 - 104 Asec/Vcem ist die Influenzkonstante, eraie imeden 
untersuchten Bereich als frequenzunabhangig anzusehende Dielektri- 
zitatskonstante des Kristall- 6 
gitters). 


lies 
Elekfronenkonzentration ta cms: 


: °——__,———_+-e yi 

Bei allen Messungen war 9 <=: 59-10 
17 j SS SSL, 76 

wt >i1 uns n,>k; fiir diesen 5 S20 et 
— = W008 


Grenzfall erhalt man nach =e 
Einftthrung der Absorptions- SE ~~ 35-08 
koustanten i =2@k/cy (co = y we 


Sy 6-7079 


Vakuumlichtgeschwindigkeit): 
© 
2 en 1 § aS 
N, = €, — “.—~ (20a) 8&8 
a ee as (20a) 8; 55-109 
und & Ss 
e N ae 19 
= Eo Cg m* S K we 
fe ch 2 Sari rer 
op ed G70 
oe | : dn, (20b) g 


ig IR 


~~ fa Udo \t/ w2" 7 


Hierbei deutet die eckige 
Klammer die Mittelung der 
StoBfrequenzen 1/t iiber die a 
durch Lichteinstrahlung  ge- 

anderte Elektronenverteilung P10. Pisin dg a0 Stchon in der Dat 
an. Dieser Stérungseinflu& 

sollte sich, wie Gl. (20) zeigt, nur in der Absorption, nicht jedoch im 
Dispersionsverlauf bemerkbar machen. 

Der aus Gl. (20a) folgende lineare Zusammenhang zwischen dem 
Quadrat des Brechungsindex und dem Quadrat der Wellenlange 4 = 
22Cy/@ wurde durch die Experimente gut bestatigt. Fig. 10 zeigt dies 
an einigen Beispielen. Die Extrapolation auf 4? =0 ergibt ftir die Di- 
elektrizitatskonstante des Gitters den Wert ¢, =5,6. 

Die Steigungen der Dispersions-,,geraden‘‘ sind nach Gl. (20a) 
proportional zum Quotienten von Elektronenkonzentration und effek- 


tiver Elektronenmasse: 


AUN je = ye. (21) 
\ 270 Cy m* 


2 a &-0%cm2 & 
(Wellenlangea)® 
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Auch diese SchluBfolgerung stimmt, wie die Darstellung von d (n2)/d (A?) | {| 
iiber den aus Hallspannungsmessungen berechneten Elektronenkonzen- | 
trationen in Fig. 11 zeigt, in allen untersuchten Fallen mit den experi- | 


mentellen Ergebnissen iiberein. Aus Fig. 11 ergibt sich mit Gl. (21) 
als zuverlassiger Mittelwert fiir eee ae = 


die effektive Elektronenmasse: -7#cmz! 


m* = 0,14 My *. 8 
7 
-8 T ] iI = 
2&6 
_ | | 
27cm" | | Ss 
S | | S & 
SS 
S | | = 
& | S 4 
Ss ~ 
: S 
Ne S 
Ss Ss 
S x ; 
Ss 
& 
D> L 
R-F + x 
SS 8 
% N 
S S 2 
SS S 
S < 
Se : & 
& 
| 7 
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6 
Elektronenkonzentration Wellen/ange 


Fig. 11. Steigung d (n2)/d(A®?) der Dispersionskurven Fig. 12. Das Produkt von Brechungsindex und Ab- 
als Funktion der aus Hall-Spannungsmessungen sorptionskonstante einiger Schichten als Funktion 
berechneten Elektronenkonzentration der Wellenlange in doppeltlogarithmischer Darstellung 


Die Auswertung der Absorptionsmessungen ergibt fiir das Produkt 
nix durchweg eine starkere als quadratische Abhangigkeit von der 
Wellenlange. Statt des Exponenten 2 findet man, wie die doppelt- 
logarithmische Darstellung in Fig. 12 fiir einige Falle zeigt, durchweg 
Werte zwischen 2,5 und 3. Daraus muB geschlossen werden, daB die 
mittlere StoBfrequenz der Elektronen in Gl. (20b) von der Frequenz 
des eingestrahlten Lichts abhangt. Diese zunachst willkiirlich erschei- 
nende Annahme wird durch Betrachtung der Absorption als Quanten- 
prozeB plausibel. Erregung der Elektronen mit der Frequenz w bedeutet 


* WricuT u. Mitarb.® geben fiir die effektive Masse der Leitungselektronen in 
CdO-Sinterproben Werte zwischen 0,05m, und 0,15mp) an, in einem anderen Fall 
— bei Verwendung einfacher Naherungen fiir die aus der Theorie folgenden Be- 
ziehungen — einen Wert von 0,3 Mp). 


Optische Absorption und Dispersion diinner Kadmiumoxydschichten SO 


dann Absorption von Lichtquanten der Energie hw; dadurch gelangen 
die Elektronen vom Ausgangsniveau W, im Leitungsband auf das Niveau 
W,=W, +f (indirekter Ubergang unter Impulsaustausch mit Gitter- 
storungen). Mafgeblich fiir die die Absorption bestimmende Dampfung 
sollten demnach die Streuprozesse in den Anregungszustanden VW, sein. 
Ist also die mittlere StoBzeit bei einem gegebenen Streumechanismus 
eine Funktion der Termlage W im Leitungsband, so ist das Produkt n, K 
in Gl. (20b) durch den Mittelwert von 1/7(W,) bestimmt. Man darf hier 
nicht — wie bisher bei Anwendung der klassischen Theorie tiblich — 
die mittlere StoBzeit tT) zugrundelegen, die die Leitfahigkeit bei Anlegen 
eines Gleichfeldes bestimmt. 

Das bedeutet unter der Voraussetzung haw >> W, bzw. W,~hw, wenn 
einer der durch Gl. (6) beschriebenen Streuprozesse vorliegt, 


= 1 1 1 

Ome ): ae (22) 
\t(hw)/ ow? w? 

d.h. bei Streuung an Schallquanten: ,K ~w7>; an neutralen Stér- 

stellen: n, i ~@~™; an Polarisationswellen im Ionengitter: 1, ~qw >; 

an ionisierten Storstellen (mit «=1,518): n,.K ~w™35, 

DaB®B der hier beschriebenen Vorstellung offenbar nicht nur anschauliche Be- 
deutung zukommt, ergibt sich aus dem quantitativen Vergleich mit der durch 
quantenmechanische St6rungsrechnung ermittelten Absorptionsformel!® fiir den 
(beim CdO nicht vorliegenden) Fall reiner Schallquantenstreuung eines nicht ent- 
arteten Elektronengases. Danach ist fiir wt>1 


1 oy 4 1/ ho 
ea ohne ee -M, Dy 
Te By OPTRA OO eee (23) 


wobéi Ty die die ,, Gleichfeld‘‘-Leitfahigkeit 6) bestimmende mittlere StoBzeit und MW 
ein komplizierter Mittelungsfaktor ist (MW a1 fiir iw >k,)T). 

Die Abschatzung nach Gl. (20b) erfolge unter der vereinfachenden Annahme, 
da®B bei Lichteinstrahlung fiw groB gegen alle statistisch verteilten Anfangszustan- 
de W, sei. Dann ist fiir r=a- W-2 naherungsweise 


tN lf 
(T)*q lt 
und 
No Kw see i ho. (24) 
£9 Cy M* wr a 


Zum Vergleich mit Gl. (23) wird noch die aus dem Boltzmannschen StoBansatz 
folgende Leitfahigkeit o) °° eingefihrt: 


[o,0) 
167 At yee ach 2 
=— 2(2m*)? WV? - dW. 72 
Oo 318 e* (2m*) | tI aw (25) 
0 


18 CoNWELL, E.M., u. V. WEISSKOPF: Phys. Rev. 77, 388 (1950). 
19 Fan, H.Y., W. SpItzER u. R. J. Cottins: Phys. Rev. 101, 566 (1956). 
20 Spitz, F.: Modern Theory of Solids, p. 176. New York: McGraw-Hill 1940. 
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Daraus folgt fiir Schallquantenstreuung t= aW-* nach Einfiihrung von », aus 
Gl. (9) und der Variablentransformation (7) 


Ce 
7 of oo) 
| ay a [ fydx | 
e2n, 2a 0 ; en, 2a 0 14 (26) 
Ll eee ce er er? S a eS 
m* 2 ) ae F m 3 Vo 4F , 
[Ah ax fA fyax 
0 0 
und fiir den Fall fehlender Entartung (/, = e”- e~ *) 
co 
hewn x ‘ ; 
en 2a eNe a 
Sg = ae = == o——$— Sa = (27) 
mn” 3 hol i go ™ ko T 
fw 6é as 
0 
Mit 
en 
0 = ge 70 
folgt daraus: 
4a 
paths vemitBies ry (28) 
Be) | 4 Ro oi 
Aus Gl. (24), (27) und (28) erhalt man schlieBlich 
1 oe 4 Kae 
n,K = ——_.- ~~ -—: | — ae. (29) 
9% Ot 3 Ry T 


Diese aus der klassischen Absorptionsformel unter sehr summarischer Beriick- 
sichtigung der Frequenzabhangigkeit von t hergeleitete Beziehung stimmt mit dem 
Ergebnis der quantenmechanischen Rechnung in Gl. (23) bis auf einen Faktor 3 
uberein. 

Die von Fan u. Mitarb. auch fiir den Fall iberwiegender Streuung an ionisierten 
Stérstellen durchgefiithrte Rechnung ergibt 


Nn, K ~~ wm 3s5 


? 


ebenfalls in Ubereinstimmung mit dem hier aus der Energieabhangigkeit von t 
geschlossenen Frequenzverlauf. 

Wenn auch im allgemeinen nicht die einfachen Voraussetzungen vor- 
liegen, die fiir den angefiihrten Sonderfall gemacht wurden, so scheint 
sich hier doch speziell fiir den Fall hw>>¢ die Méglichkeit anzudeuten, 
unmittelbar aus den Abweichungen zwischen dem Frequenzverlauf der 
Absorption und dem klassischen 1/w?-Gesetz auf die Energieabhangig- 
keit der mittleren StoBzeit und damit auf die wirksamen Streuprozesse 
zu schheBen, die ja bei allen Leitfahigkeitsphanomenen durch vielfache 
Mittelungsprozesse nicht explizit in Erscheinung treten. 


Die Anwendung dieser Uberlegungen auf die Absorption der CdO- 
Schichten fithrt zunachst nur zu der SchluBfolgerung, daB die mittlere 
StoBzeit mit der Energie im Leitungsband monoton zunimmt. Fig. 13 
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zeigt dies fiir einige charakteristische Fille, bei denen <1/t» nach GI. (20b) 
aus den gemessenen 7,- und K-Werten berechnet wurde. Eine genauere 
Analyse stieB auf folgende Schwierigkeiten: 


1. Die Voraussetzung hw>>¢ ist bei den im allgemeinen hochent- 
arteten Schichten (€S0,55 eV fiir m* =0,14 m,) nicht erfiillt. Eine er- 
hebliche Herabsetzung der Elektronenkonzentration mit dem Ziel £<0 
fiuhrt wegen der damit not- 
wendig verbundenen For- gt 
derung nach wesentlich sec 
groBerer Schichtdicke zu 
praparativen Schwierig- oS 
keiten (mangelnde Haft- 
festigkeit und sehr locke- 
rer Schichtaufbau mit 
starker Lichtstreuung). 

2. Der  untersuchte 
Frequenzbereich war zu 
schmal. Die Ausdehnung 
des Bereichs zu héhe- 
ren Photonenenergien ist 
grundsatzlich durch den 
durchweg unterhalb 1,5 u 
einsetzenden EinfluB der 
Eigenabsorption begrenzt. 
Ausdehnung zu kleineren 
Photonenenergien war auf 
Grund der vorhandenen 0 Ce =r ee 
experimentellen Mittel zu- Photonenenergie hw 


S 


3 


1/ mitt. StoBrreguenz 


S 


nachst nicht moéglich Es Fig. 13. Kehrwert der mittleren StoBfrequenz — naherungsweise 
: : : gleich der mittleren StoBzeit — als Funktion der eingestrahlten 
ist J edoch vorgesehen ; Photonenenergie 


durch Erweiterung der 

MeBanordnung auf den Bereich groéBerer Wellenlangen den Verlautf 
von <1/t> bei kleineren Photonenenergien zu erfassen, aus dem dann 
durch Extrapolation auf ham—>0 die die Gleichfeld-Beweglichkeit be- 


stimmende StoBzeit t) bestimmt werden kann. 


4. Deutung der Leitungseigenschaften 
aus dem optischen Verhalten der Schichten 


Die Gegeniiberstellung der durch die verschiedenen experimentellen 
Verfahren gewonnenen Daten fiir die Elektronendichte laBt den SchluB 
zu, daB hier offenbar in keinem Falle unkontrollierbare Stérungen durch 
Schichtinhomogenitaten wirksam werden, da8 also auch die zunachst 


530 H. FINKENRATH: 


zur Auswertung der Halleffekts- und Leitfahigkeitsmessungen gemachten |) 
Vorbehalte, soweit sie die Konzentrationsbestimmungen betreffen, hin- |) 
fallig sind. 


Vergleicht man die aus den Absorptionsmessungen gezogene Schlub- |) 
folgerung, daB die mittlere StoBzeit monoton mit der Elektronenenergie |f} 


im Leitungsband zunimmt, mit den von der Theorie genauer unter- 1) 
suchten Streumechanismen [Gl. (6)], so folgt daraus « >0, d.h. Streu- |} 
ung in polaren Gittern («= 4) oder an ionisierten Stérstellen (« = 3). | 
Uberwiegende Streuung an ionisierten Storstellen scheidet mit groBer f) 
Wahrscheinlichkeit aus, da irgendein Zusammenhang zwischen StoBzeit 
und Stérstellenkonzentration bzw. Elektronenkonzentration, wie er aus | 


der Conwell-WeiBkopf-Gleichung zu erwarten ist, experimentell nicht J} 


gefunden wurde. Als naheliegende SchluBfolgerung bleibt demnach nur 
die Annahme iiberwiegender Streuung am optischen Zweig der Ionen- 
gitterschwingungen. 

Unabhangig davon kommt man zu demselben Ergebnis durch den 
Vergleich der aus den Dispersionsmessungen bestimmten effektiven 
Elektronenmasse m* =0,14 m, mit den aus der Annahme verschiedener 
Streumechanismen sich notwendig ergebenden m*-Werten bei Auswer- 
tung der Thermokraftmessungen (Fig. 5). Auch hieraus wird die Giiltig- 
keit der Streuformel t~W? nahegelegt. 

Da bei hoher Entartung der TemperatureinfluB auf die Beweglich- 
keit ausschheBlich durch die Temperaturabhangigkeit des Faktors a 
in Gl. (6) bestimmt ist (fiir Ionengitterstreuung angenahert Proportio- 
nalitat zu 1/7 in dem untersuchten Temperaturbereich*), scheint es 
sicher, daB der Beweglichkeitsverlauf nach Fig. 1 weitgehend durch 
Korngrenzeneinfliisse tiberdeckt ist. Dies wird besonders deutlich aus 
einer Gegentiberstellung der aus Halleffekt und Leitfahigkeit einerseits 
und Ultrarotmessungen andererseits ermittelten Werte fiir Konzentra- 
tion und StoBzeit nach voraufgegangener Temperung (Fig. 14). Der Ver- 
lauf des Kehrwertes der mittleren StoBfrequenz — naherungsweise 
gleich der mittleren StoBzeit — zeigt in keinem Falle das aus den Leit- 
fahigkeitsmessungen folgende Minimum bei 200°C. Der hier vorlie- 
gende monotone Anstieg l4Bt sich wesentlich einleuchtender deuten 
durch die Annahme, daB die bei der Schichtherstellung entstandenen 
Gitterstérungen mit zunehmender Temperatur allmahlich ausheilen. 
Dies wird auch aus einer Reihe orientierender Elektronenbeugungs- 
Aufnahmen von HELwic! nahegelegt. 

Damit diirfte der in Gl. (2) enthaltene Beitrag 1/u, kein echter 
Streueffekt sein, sondern ist auf den EinfluB schlechtleitender Korn- 
grenzen zurtickzuftthren, der als Oberflacheneffekt im Absorptions- 
verlauf — abgesehen von einer schwachen Lichtstreuung — nicht 


* Vel. hierzu die FuGnote auf S. 514. 
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merklich in Erscheinung tritt. Durch Multiplikation von Gl. (2) mit 
1/n, - e folgt namlich fiir den spezifischen Widerstand: 0 =e, +0,. Man 
ommnt damit zu der einleuchtenden Folgerung, daB sich der Schicht- 
widerstand aus Kristallit- und Korngrenzenwiderstand additiv zu- 
sammensetzt. Unter der Voraussetzung, daB8 die Dicke der schlecht 
leitenden Oberflachenschichten klein gegen den Kristallitdurchmesser 
ist, folgt daraus durch einfache Uberlegungen sofort, daB sich der Ein- 
fluB der Korngrenzenwiderstande in Ubereinstimmung mit dem Experi- 
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Fig. 14. Elektronenkonzentration und mittlere StoBzeit als Funktion der Temperungstemperatur, gemessen 
bei Raumtemperatur. Ausgezogen: Aus Hall-Spannung und spezifischer Leitfahigkeit berechnet. Gestrichelt: 
Aus der Ultrarot-Absorption bei 2,5 und der Ultrarot-Dispersion mit m* =0,14m, berechnet 


ment nur auf die Bestimmung von Leitfahigkeit und Beweglichkeit, 
nicht jedoch auf die Konzentrationsbestimmung auswirkt. 


Die durch Gl. (2) vorgenommene Isolierung des Gitteranteils aus 
den Beweglichkeitsmessungen erscheint jedoch durchaus sinnvoll; denn 
der aus pu, 220 cm?/Vsec und m* =0,14 my berechnete Wert fiir die 
StoBzeit t,=u,-m*/e~1,7-104sec zeigt brauchbare Ubereinstim- 
mung mit fen aus der Absorption nach Temperung auf hohere Tempera- 
turen erhaltenen Werten von durchweg 2,0... 2,5-1074sec, speziell 
mit der SchluBfolgerung aus den Uberlegungen in Abschnitt 3b, daB die 
bei hw =0,5 eV gemessenen Werte etwas groBer sein sollten als die die 
Gleichfeld-Leitfahigkeit bestimmende StoBzeit. 

AbschlieBend seien die Ergebnisse der vorliegenden Arbeit noch 
einmal kurz zusammengefaBt : 

Aufgestaubte CdO-Schichten zeigen inhomogenen Aufbau mit 
schlecht leitenden Korngrenzen. Diese Inhomogenitaten wirken sich bei 


532 H. FINKENRATH: Optische Absorption und Dispersion 
der Auswertung von Widerstands- und Halleffektmessungen nur in der 1] 
Bestimmung von Leitfahigkeit und Beweglichkeit, nicht jedoch in der J} 
Bestimmung der Elektronendichte aus. )) 

Der Vergleich von Thermokraft- und Halleffektmessungen ermég- }} 
licht die Bestimmung des vorherrschenden Streuprozesses oder der |} 
effektiven Elektronenmasse, wenn einer der beiden Parameter von | 
anderen Untersuchungen her bekannt ist. | 

Messungen der Absorption und Dispersion durch freie Trager in einem 
hochentarteten Halbleiter erweisen sich als besonders aufschluBreich, 
da einerseits die hohe Tragerdichte (10! bis 10?°cm™%) eine deutliche ff 
und quantitativ auswertbare Dispersion bewirkt, andererseits noch nicht | 
die durch starke Absorption verursachten, aus der Metalloptik bekannten | } 
Schwierigkeiten bei der Auswertung und Deutung der MeBergebnisse in | 
Erscheinung treten. 

Der Vergleich von Dispersions- und Hallspannungsmessungen er- 
moéglicht die Bestimmung der effektiven Elektronenmasse zu m* = 
0,14 m,. Bei bekanntem m* kann umgekehrt die Elektronenkonzentra- 
tion unmittelbar aus der Dispersion bestimmt werden. 

Abweichungen des Absorptionsverlaufs vom klassischen 1/m?-Gesetz 
lassen sich (in hinreichender Ubereinstimmung mit den Ergebnissen der | 
fiir einige Einzelfalle bekannten quantenmechanischen Rechnung) als 
Folge einer Frequenz- bzw. Energieabhangigkeit der mittleren StoBzeit 
deuten und liefern Hinweise auf den vorherrschenden Streumechanismus. 
Fir CdO folgt daraus tiberwiegende Streuung am optischen Zweig der 
Ionengitterschwingungen mit angenaherter 1/7-Abhangigkeit fiir die Be- 
weglichkeit. Isolierung des Gitteranteils aus dem durch Hallspannungs- 
und Leitfahigkeitsmessungen bestimmten Beweglichkeitsverlauf (etwa 
220 cm?/Vsec bei Raumtemperatur) ergibt fiir die mittlere StoBzeit mit 
etwa 1,7-10744sec brauchbare Ubereinstimmung zu den Ergebnissen 
der Absorptionsmessungen. 


Herrn Professor Dr.-Ing. H. Konic méchte ich fiir die Bereitstellung aller 
experimentellen Hilfsmittel und mancherlei Ratschlage, Herrn Professor Dr. 
F. St6CKMANN fiir die Anregung zu dieser Arbeit und fiir zahlreiche Hinweise und 
fordernde Diskussionen meinen aufrichtigen Dank aussprechen. 
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Herstellung und Eigenschaften 
von PbTe-Photowiderstanden mit kontrollierter 
stochiometrischer Zusammensetzung* 


Von 
KARL GURS 
Mit 14 Figuren im Text 


(Eingegangen am 22. Januar 1960) 


Die Photowiderstande wurden in geschlossenen Zellen hergestellt und ohne Zu- 
lassen von Luft untersucht. Die stéchiometrische Zusammensetzung wurde vor 
dem Aufdampfen durch Tempern der Schichtsubstanz unter verschiedenen Tellur- 
dampfdrucken beeinfluBt. Bei den hochohmigen Schichten nimmt der Dunkel- 
strom von bestimmten Feldstarken an zum Teil iiberexponentiell mit der Span- 
nung zu. 

Die Photoempfindlichkeit wurde mit einer Wechsellichtmethode gemessen. Die 
dickeren auf gekihlten Schichttrager aufgedampften Schichten zeigen zwischen 
2,1 und 5,2 praktisch eine konstante Empfindlichkeit, wenn auf Belichtung mit 
konstanter Quantenzahl umgerechnet ist. Nach 5,8 u nimmt die Empfindlichkeit 
exponentiell ab. Unterhalb 2,1 uw ist das Photosignal je nach der Vorbehandlung 
des Bleitellurids schwacher, starker oder gleich dem Signal im langwelligen Teil 
des Spektrums. 

Bei den Schichten im mittleren Bereich der Vorbehandlung zeigen die An- und 
Abklingkurven (Rechteckbelichtung, 12,5 Hz) ein ,,Uberschwingen‘‘. Dies gilt im 
Langwelligen. Unterhalb 2,1 u ist der Photoeffekt trage. 

Das bei gleichbleibender Wechsellichtintensitat gemessene Photosignal erhdht sich 
auf ein Vielfaches, wenn man zusatzlich kurzwelliges Gleichlicht (unter 2,1 ) 
einstrahlt. 

Die Schichten wirken als Photoelement. — Der Schwellwert der Photoempfindlich- 
keit wurde gemessen. 


I. Einleitung 


Die Bleisalze PbS, PbSe und PbTe bilden eine der klassischen Halb- 
leitergruppen. Das rege Interesse an ihnen erklart sich besonders durch 
ihre Anwendbarkeit in Photowiderstaénden als Strahlungsempfanger im 
Ultraroten. Es liegen zahlreiche Originalarbeiten und auch schon zu- 
sammenfassende Arbeiten vor, z.B.1>2. Trotz des groBen Aufwandes, 
der bisher zur Erforschung dieser Substanzen getrieben wurde, scheinen 
die meisten Eigenschaften ungeklart oder ungesichert. In bezug auf den 


* Auszug aus einer Dissertation der Universitat Frankfurt a. M. 
1 ScanLon, W.W.: Solid State Physics, vol. 9. New York and London: Aca- 


demic Press 1959. 
2 Moss, T.S.: Proc. Inst. Radio Engrs. 43, 1869 (1955). 
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Leitungsmechanismus bei Aufdampfschichten zieht man zur Deutung | 


das Einkristallmodell oder Sperrschichtvorstellungen heran*»4. Der 
Bandabstand von PbTe (bei héheren Temperaturen) wurde aus Hall- 


Effektsmessungen von CHASMAR und PUTLEY® zu 0,62 eV bestimmt. In | 


neueren Arbeiten werden fiir den thermischen Bandabstand kleinere 
Werte, z.B. 0,43 eV? und 0,2 eV (siehe z.B. *®), angegeben. Vor allem 
scheint noch die Frage offen, ob die z.B. von G1pson? an Einkristallen 
gemessene langwellige Absorptionskante dem optischen Bandabstand 
entspricht. W.W. ScANLoN! hat in neueren Messungen nur eine Ab- 
sorptionskante bei langen Wellen gefunden. Er glaubt, daB (bei 300° K) 
der Bandabstand bei 0,32 eV liegt. Gispson hat aber auch Messungen 
an diinnen Schichten ausgefiihrt? und eine Absorptionskante bei ktirze- 
ren Wellen gefunden. Unsere Messungen werden unter anderem zur 
Klarung dieser Frage beitragen. 


II. Praparativer Teil 
1. Die Ausgangssubstanz 


Bleitellurid ist im Handel nicht in der geforderten Reinheit erhalt- 
lich. Es 1aB8t sich aber relativ einfach herstellen durch Zusammen- 


schmelzen der Elemente im Hochvakuum. Wir benutzten Blei mit dem - 


garantierten Reinheitsgrad von 99,996%. Das Tellur hatte nur eine 
Reinheit von 99,7%. Es wurde durch Destillation in einem Strom ge- 
reinigten Elektrolyt-Wasserstoffs und durch Destillation im Hoch- 
vakuum weiter gereinigt. 

Zur Herstellung von Bleitellurid wurde am Blei zunachst die Oxyd- 
haut entfernt. Dann wurden Blei und Tellur auf 10-5 genau im stéchio- 
metrischen Verhaltnis zusammengewogen und in einem Quarzréhrchen 
am Hochvakuum abgeschmolzen. Dieses Réhrchen kam in ein weiteres 
Quarzrohr, welches ebenfalls ausgepumpt und in einem Ofen 2 Std auf 
1000° C erhitzt wurde. Dabei erfolgte die vollstandige Vereinigung von 
Blei und Tellur, ohne daB wegen der bei dieser Temperatur merklichen 
Gasdurchlassigkeit von Quarz eine Verunreinigung méglich war. 


2. Der Zellkirper 
Wenn man Bleitellurid-Aufdampfschichten ohne Zulassen von Luft 
untersuchen will, wird man sie am besten in geschlossenen Zellen her- 
stellen, die sich am Hochvakuum abschmelzen lassen. Am brauchbar- 


3 Simpson, O., u. G.B.B.M. SutTHERLAND: Phil. Trans. Roy. Soc., Lond. Ser. A 
243, 547 (1951). 

4 RITTNER, E.S.: Science 111, 685 (1950). 

° Cuasmar, R.P., u. E.H. Puttey: Semiconducting Materials, p. 208. London: 
Butterworths Sci. Publ. 1951. 

6 SmitH, R.A.: Semiconductors. Cambridge: University Press 1959. 

* Gipson, A.F.: Proc. Phys. Soc., Lond. B 63, 756 (1950); 65, 378 (1952). 
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sten hat sich eine Zellenform erwiesen, wie sie aus Fig. 1 oder Figs? 
ersichtlich ist. Der Zellkérper ist 8 cm lang. 

Die Stromzufiihrungsdrahte von 0,4 mm Durchmesser aus Wolfram 
wurden bei der Herstellung der Zelle am Ende zunichst 4mm umge- 
bogen, parallelliegend in etwa 3mm Abstand verglast und mit dem 
umgebogenen Ende in den Boden des Dewareinsatzes (vgl. Abbildung) 
eingeschmolzen. Dieser Boden wurde angeschliffen, bis die Drahtenden 
in der Oberflache lagen, und poliert. Auf die blanke Flache von ungefahr 
6mm Durchmesser wurde dann Hydrokollag aufgestrichen, so daB eine 
leitende Verbindung zwischen den Drahten entstand. Nach dem Trock- 
nen des Hydrokollags wurde der Stromdurchgang gepriift, fiir den Wider- 
stand ergaben sich Werte um 10Q. Mit einem Glasstift wurde dann 
zwischen die parallel in der Oberflache liegenden Drahtenden eine freie 
Spaltflache von ungefahr 0,5 mm Breite geritzt. Diese Spaltflache von 
0,5 x6 mm? ist der eigentliche Schichttrager, die Hydrokollagflachen 
beiderseits sind die Elektroden. Graphitreste in der Spaltflache wurden 
durch kurzes Gliihen des Schichttragers beseitigt. Dewareinsatz und 
Zellmantel mit Fenster und Absaugrohr waren vor dem Aufbringen des 
Hydrokollags mit Kalilauge, Salzséure und destilliertem Wasser sorg- 
faltig gereinigt worden, nach Fertigstellen des Schichttragers wurden 
sie zusammengeblasen. 

Das Fenster besteht aus demselben Glas wie der Zellkérper. Die 
Fensterform (bubble window, vgl. 3) gewahrleistet trotz der geringen 
Wandstarke der inneren Kugel (10 bis 30 w Dicke) eine ausreichende 
Festigkeit gegen Atmospharendruck. Die Fenster sind in dieser Dicke 
bis zu einer Wellenlange von etwa 6,5 w durchlassig. 

Der gesamte Glask6rper besteht aus Supremaxglas der Firma Schott. 
Er bleibt samt Einschmelzung und Fenster zwischen — 196 und 780° C 
vakuumdicht und halt unter diesen Bedingungen Atmospharendruck 
aus. — Am Absaugrohr befindet sich ein Durchschlagventil, mit dessen 
Hilfe man die Zelle nach dem Abschmelzen ein zweites Mal an das Hoch- 
vakuum anschlieBen kann, ohne zwischendurch Luft einlassen zu miissen. 


3. Herstellung der Schicht 


Zur Herstellung der Schicht wurde aus den am Hochvakuum ab- 
geschmolzenen Rohrchen mit Bleitellurid und Tellur (vgl. S. 534) je ein 
Bréckchen von etwa 1 mg abgewogen. Diese Bréckchen kamen an ver- 
schiedene Stellen in das Vakuumrohr, das die Zelle ttber ein Gelenk 
aus zwei Schliffverbindungen mit der Vakuumanlage verbindet. Die 
Zelle wurde dann auf 700° C erhitzt, danach ausgepumpt und bei dieser 
Temperatur bis zur Erreichung des Vakuums von 10° Torr ausgeheizt. 
Nach dem Abkiihlen wurde die Zelle mit Vakuumrohr gekippt und dabei 
so gedreht, daB das Bleitelluridbrockchen nach unten durch die Zelle 
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neben das Fenster fallen konnte, wahrend das Tellur in einem Knie } 
liegenblieb. Mit einem kleinen elektrischen Rohrenofen, der tiber das | 
Fenster paBte, wurde das Bleitellurid bei 780°C in die Zelle hinein |[ 
verdampft. Mit einem gréBeren Rdhrenofen wurde das Bleitellurid ! 
wieder zuriickgedampft, so daB es einen spiegelnden Niederschlag auf i 
dem Fenster bildete. Danach wurde das Tellur durch Drehen und Kippen ) 
bis an die Zelle befordert und die Zelle mit noch 20 cm Rohr vom Hoch- | 
vakuum abgeschmolzen. Dann wurde auch das Tellur am Ende des_ 
Rohrstutzens verdampft. Tellur und Bleitellurid befanden sich also | 
etwa 25 cm voneinander entfernt an entgegengesetzten Enden der ab- | 
geschmolzenen Vorrichtung. | 
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Fig. 1. Réhrenofen zur Vorbehandlung des Bleitellurids mit eingelegter Zelle. P Porzellankern; W,, W, 
Heizwicklungen; J Isoliermantel; H,, H, Heizspannungen; K,, K, Ofenkammern; T Trennwand; £,, E, 
Thermoelemente; Z ZellkGrper; F Fenster mit PbTe-Schicht; R Rohrstutzen mit Te-Schicht 


Es folgte die Vorbehandlung der Aufdampfsubstanz. Diese geschah 
in einem Roéhrenofen, der durch eine Trennwand in zwei Teile geteilt 
war. Die beiden Kammern konnten auf verschiedene Temperaturen 
aufgeheizt werden. Die Zelle war so in den Ofen gelegt, daB der Rohr- 
stutzen mit dem Tellur durch ein Loch in der Trennwand etwa 8 cm 
in die eine Kammer ragte, wahrend sich die Zelle mit dem Bleitellurid 
in der anderen Kammer befand (Fig. 1). Bleitellurid und Tellur wurden 
auf verschiedene Temperaturen erhitzt und 1 Std lang* auf +2° genau 
auf diesen Temperaturen gehalten. Der Tellurdampfdruck stellte sich 
dabei entsprechend der Temperatur des Tellurs ein, die in mehreren 
Versuchen mit verschiedenen Zellen zwischen 580 und 680° K variiert 
wurde, die aber immer niedriger lag als die Temperatur des Bleitellurids 
von 700° K. 


* Die Zeit, in der bei 700° K gréBere Bleisulfidkristalle mit dem umgebenden 
Schwefeldampf ins Gleichgewicht kommen, mu8 nach J. BLorm® zu 200 Std ge- 
schatzt werden. Diese Bleisulfidkristalle waren in der kleinsten Ausdehnung tiber J 
10% mal dicker als unsere auf das Fenster aufgedampfte Bleitelluridschicht. Deshalb jj 
schien es uns im vorliegenden Fall ausreichend, die Schicht 1 Std dem | 
Tellurdampf auszusetzen. Dabei ist angenommen, daB die Diffusionsgeschwindig- — 
keiten fiir Ionen in diesen beiden eng verwandten Verbindungen nicht gréRen- | 
ordnungsmaBbig verschieden sind. 
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Dann wurde die Zelle schnell abgekiihlt. Das Aussehen des Blei- 
tellurids am Fenster war fast unverdndert; dagegen bildete das Tellur 
keine Schicht mehr, sondern befand sich in Form kleiner Kristallchen 
am Ende des Rohrstutzens. 

Die Zelle wurde jetzt mit Hilfe des Durchschlagventils noch einmal 
an das Vakuum angeschlossen. Sie wurde nur weiter verwendet, wenn 
die Druckanzeige an einem Penning-Vakuummeter dabei unverdndert 
blieb. Dann wurde die Schicht aufgedampft. Der erwahnte kleine Ofen 
wurde wieder tiber das Fenster bis an den Zellkérper herangeschoben 
und auf 780°C aufgeheizt. In 3 min war das Aufdampfen beendet. 
Der Schichttrager konnte dabei durch Einfiillen einer geeigneten Fliissig- 
keit in den Dewareinsatz gekiihlt oder erwarmt werden. Die fertige 
Zelle wurde ohne den das Tellur enthaltenden Rohrstutzen am Hoch- 
vakuum abgeschmolzen. 

Zelle und Ofchen waren so konstruiert, daB das Bleitellurid ohne 
Rest aus dem aufgeheizten Teil der Zelle auf kalte Stellen aufgedampft 
wurde, wo die Substanz nicht mehr dissoziieren konnte. Damit war 
die st6chiometrische Zusammensetzung nach dem Aufdampfen dieselbe 
wie die der vorbehandelten Substanz. 


III. Erlauterung der Methode 


Wenn man Bleitellurid unter Tellurdampf erhitzt, treten zwei Pro- 
zesse in Konkurrenz: Mit steigendem Dampfdruck wird zunehmend 
Tellur eingebaut, bei erhéhter Konzentration dissoziiert Tellur aber 
leichter wieder ab. Es stellt sich ein Gleichgewicht ein, das mit Hilfe 
von Massenwirkungsgleichungen beschrieben werden kénnte. Fir Blei- 
sulfid-Einkristalle wurden Rechnungen und Untersuchungen dieser Art 
von J. BLroem® durchgefiihrt. Berechnungen fiir Aufdampfschichten 
sind wesentlich schwieriger. Einige Unsicherheiten waren beseitigt, 
wenn man die Beeinflussung der stéchiometrischen Zusammensetzung 
jeweils an ein und derselben fertigen Schicht vornehmen kénnte. Leider 
zeigte es sich, daB nach einmaliger Erhitzung die Schicht von zahlreichen 
feinen Rissen durchzogen war; vermutlich haben Schichttrager und 
Schicht verschiedene Ausdehnungskoeffizienten. Deshalb muBte die 
Behandlung der Substanz vor dem Aufdampfen auf den Schichttrager 
durchgefiihrt werden. 

IV. Die MeBanordnung 


Fig. 2 zeigt die Vorrichtung zum Kiihlen der Zelle: Ein groBes 
DewargefaB dient zur Aufnahme des Kiihlmittels (fltissiger Stickstoff). 
Die Zelle hangt darin mit dem Fenster nach oben, sie ist weit unter- 
getaucht, jedoch sind Fenster und Strahlengang von der Fliissigkeit 


© BLOEM, J.: Philips Res. Rep. 11, 273 (1956). 
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freigehalten. Dies geschieht mit Hilfe von sog. Schrumpfschlauch, der] 
sich bei Erhitzen auf einen wesentlich geringeren Durchmesser zusam- } 
menzieht. Der verdunstete trockene Stickstoff verlaBt die Vorrichtung 
durch Lécher im Rohr, auf das der Schrumpfschlauch aufgesteckt ist. ff 
Dadurch wird die feuchte Zimmerluft ferngehalten, das Fenster be- | 
schlagt sich nicht. Durch Aufstecken einer trichterformigen Holzscheibe 
wird verhindert, daB sich Eiskristalle an der} 
4 Rohréffnung bilden und den Strahlengang } 
zusetzen: Das kalte und schwere Stickstoffgas | 
lagert sich in der Vertiefung, die Zimmerluft ) 
kommt nicht mehr an die Offnung heran. | 

Da die (hochohmigen) Schichten am Ein- fj 
gang von Verstarkern benutzt werden sollten, 
steht die Kiithlvorrichtung zur Unterdriickung J 
von Einstreuung in einem geerdeten Kasten 
aus Aluminiumblech; alle Stromzufiihrungen 
sind abgeschirmt. 

Die meisten Messungen wurden durch- 
gefiihrt bei Wechselbelichtung mit mono- 
chromatischem Licht. Als Monochromator 
stand ein Gerdt der Offnung 1:6,6 mit Stein- 
salzprisma in Wadsworth-Anordnung zur 

G Verfiigung. Lichtquelle war ein mit stabili- 
Fig. 2. Vorrichtung zur Kihlung Siertem Strom geheizter Suiliziumkarbidstift. 
der Zelle. H Holzring; D Ver- Uber zwei Plan- und zwei Hohlspiegel wurde 
schluBdeckel; M inneres Messing- 4 é 4 3 : 
rohr; A Austrittsdffnungenfirden Ger Stift in ein Zwischenbild und dann auf 
asin woee eres den Eintrittsspalt abgebildet. An der Stelle J 
Z Zelle; F filiissiger Stickstoff; des verkleinerten Zwischenbildes modulierte 
Fe en a ea eine rotierende Sektorenscheibe das Licht 
periodisch mit einer Frequenz von 12,5 Hz. |f) 
Aus der Breite des Eintrittsspaltes und dem Umfang der Sektoren- ff 
scheibe ergibt sich die Flankensteilheit der Rechteckbelichtung im un- ff} 
giinstigsten Fall zu 1/59) der Periodenlange. Das den Monochromator 
verlassende Licht wurde mit einem Plan- und einem Hohlspiegel von 
oben auf die Schicht gelenkt. 

Zur Beobachtung des Photostroms konnte man mit einem Umschalter }} 
Zugspannungsquelle und Schicht wahlweise mit einem Galvanometer ff 
oder mit einem Arbeitswiderstand in Reihe schalten. Der Arbeitswider- ]) 
stand war austauschbar. An ihm wurde die Eingangsspannung fiir den. 
Breitbandoszillographen zur Untersuchung der Tragheit des Photo- ] 
effekts abgegriffen. Die Spannung am Arbeitswiderstand konnte aber 
auch auf den Eingang eines auf 12,5 Hz abgestimmten Schmalband- 
verstarkers gegeben werden. In jedem Fall wurde der Arbeitswiderstand | 
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kleiner als 1/;) des Schichtwiderstandes gewahlt; das Wechselspannungs- 
signal am Verstarker war dann in geniigender Naherung proportional 
der Leitfahigkeitsinderung der Schicht. 


Fig. 3 zeigt im Blockschaltbild die Anordnung zur Registrierung der 
spektralen Photoempfindlichkeit. Der fiinfstufige Schmalbandverstar- 
ker ist mit drei Gegenkopplungsgliedern auf 12,5 Hz abgestimmt. Er 
besitzt auBerdem eine 50 Hz-Sperre. Das Ausgangssignal konnte an 
einem Oszillographen beobachtet werden. Es wurde gleichgerichtet, 
durch eine Rohrenbriicke mit TiefpaB geglattet und tiber einen Span- 
nungsteiler auf den Schreiber gegeben. Bei Justierung des Nullpunkts 
auf +1 Skalenteil war die Anzeige am Schreiber von drei Skalenteilen 


Fig. 3. Blockschaltbild der Registrieranordnung. A Zelle; B Zugspannungsquelle mit Arbeitswiderstand; 
C Schmalbandverstarker; D Gleichrichter; E Réhrenbriicke mit TiefpaB; F Schreiber; 
G Breitbandoszillograph; a Thermoelement; 6 Ubertrager 


an (Vollausschlag 50 Skalenteile) proportional zum Eingangssignal. Fiir 
Vergleichsmessungen der Lichtintensitat konnte ein Thermoelement an 
die Stelle der Zelle gebracht und mit einem Ubertrager an die Verstarker- 
anordnung angeschlossen werden. 


V. Ergebnisse und Deutungen 
1. Aussehen und Dicke der Schichten 


Die ersten Zellen einer Probeserie hatten eine leicht abweichende 
Konstruktion. Die Schichten wurden auf ungekiihlten Schichttrager 
aufgedampft. Ihre Dicke errechnet sich aus den Abmessungen der Zelle 
und der Menge des verdampften Bleitellurids zu ungefahr 0,5 u. Die 
Schichten waren stark spiegelnd. Bei den dickeren Schichten der Haupt- 
serie wurde vor dem Aufdampfen tiefgekiihltes Eis in den Dewar- 
einsatz gefiillt; der Ofen wurde dann schnell aufgeheizt. Erst als das 
Bleitellurid zu verdampfen anfing, schmolz das Eis; bei Beendigung 
des Aufdampfens war noch Eis im Wasser vorhanden. Der Schicht- 
trager war also gut und gleichmafig gekiihlt. Die Schichten wurden 
ebenfalls spiegelnd, aber etwas braunlich und weniger glénzend. Sie 


waren etwa 1,5 wu dick. 
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2. Die Temperaturabhangigheit der Leit{ahigkeat 1) 


Die Temperatur des Bleitellurids beim Vorbehandeln betrug stets | | 
700° K. Es ergab sich, daB die Zellen fiir einen relativ groBen Bereich |} 
der Behandlung bei hohem Tellurdampfdruck sehr hochohmig wurden. | | 
Fiir die Behandlungstemperaturen von 600 bis 680° K auf der Tellur- J) 
seite betrug der Leitfahigkeitsunterschied der Zellen bei Abkthlung | 

von Zimmertemperatur auf ff 
—196°C bei 2 V Zugspan- | 
nung durchweg 5 bis 6. 
Zehnerpotenzen. Charakte- | 
ristische Kurven der Tem- ff) 
peraturabhangigkeit der ff 
Leitfahigkeit fiir zwei hoch- | 
ohmige und eine nieder- 
ohmige Schicht sind in 
Fig. 4 aufgetragen. Auf- 
fallend ist das bei allen 
hochohmigen Zellen 600% 
bis 680 auftretende gerade 
Stiick in der halblogarith- 
mischen Darstellung. Ein 
solches finden wir auch bei 
denentsprechenden Kurven 
von LEVINSTEIN ®, wahrend 
die von Simpson’ und 
SUTHERLAND ®angegebenen 
r Kurven in dem ganzen Tem- 
120 «100 °K 80 oe peraturbereich gekriimmt 
SIMA. Giese R Teena. 
YT 77K Im linearen Teil der 
Fig. 4. Spezifische Leitfahigkeit in Abhangigkeit von 1/T Kurven gilt also die ein- 


17 Q cm" 


fache Beziehung o=a xX 
e-kT(T), wo a und e konstant sind. Wenn man die langen gerad- 
linigen Stiicke in der Darstellung als Eigenleitungsast deutet, sollte a 
nach der Theorie** einen Faktor T? enthalten und auBerdem iiber die 
Beweglichkeit  temperaturabhangig sein (u~T~?.?, vgl. 1). Beide 

* Die Zellen werden im folgenden durch die Behandlungstemperatur auf der 
Tellurseite gekennzeichnet; ein zusatzliches P deutet an, daB die Schicht aus der 
Probeserie stammt. Zellen gleicher Herstellung und Vorbehandlung werden durch 
a und b unterschieden. Bei der Zelle 680 U aus der Hauptserie war die Schicht auf 
ungekithlten Schichttrager aufgedampft. 

** Siehe zB. SPENKEL®, S2287 und 305. 
® LevINSTEIN, H.: Photoconductivity Conference 1954, p. 604, Atlantic City. 
10 SPENKE, E.: Elektronische Halbleiter, Berlin-Gottingen-Heidelberg 1956. 


PbTe-Photowiderstande mit stéchiometrischer Zusammensetzung 541 


Einfliisse werden sich im wesentlichen kompensieren. Dann ist der 
Bandabstand AE =2¢. — Insgesamt wurden zehn hochohmige Zellen 
600 bis 680 hergestellt. Fiir die Zelle mit gréBter Steigung ergibt sich 
2¢ zu 0,28 eV. Fiir die anderen neun Zellen liegt der Wert zum Teil 
dicht, héchstens jedoch 25% darunter. 

Dann erhebt sich die Frage, warum die Steigung in einem gewissen 
Bereich streut. Hier ist eine Erklarung denkbar, wie wir sie ahnlich 
bei O. Stmpson? finden: Durch die 
bei den mikrokristallinen Schichten 640 
sehr zahlreichen Gitterstérungen ent- A ; 
stehen lokalisierte Terme hauptsach- 
lich an den Bandrandern. AuBerdem 
1aBt sich am eindimensionalen Modell ft 
ausrechnen!, daB Termzustiande in- ea 
nerhalb der Bander in der Nahe der 4 ot 
Bandrinder durch Stérungen leicht 4° 
lokalisiert werden kénnen. Im Drei- 
dimensionalen werden flachenhafte ; 
Stérungen die gleiche Auswirkung if 
haben. Das kann bedeuten, daB die ye 
Termdichte an den Bandrandern 
nicht unstetig ist, sondern allmahlich + 
in das ,,verbotene‘‘ Gebiet hinein 
abnimmt. Die Terme werden dabei ¢ 
zunehmend lokalisiert: Die Band- 7” | 
rander sind dann nicht genau definiert, 
und wir miissen bei Messungen des : 
Bandabstands von Fall zu Fall “mit zl r 
abweichenden Ergebnissen rechnen. — - 


3. Die Strom-Spannungs-Kennlinien 


Fig.5 zeigt charakteristische Strom- plea is Lyern 
Spannungs-Kurven fiir drei hoch- 7000 2000 
ohmige Zellen der Haupt- und eine la a reer, ae 75 
Zelle der Probeserie in halblogarith- U 
mischer Darstellung. Sie wurden bei Fig. 5. Strom-Spannungs-Kennlinien 
196°C gemessen; sie sind repro- 
duzierbar und stellen nicht einen Erwarmungseffekt dar. Bei den 
diinnen Schichten der Probeserie, bei denen der Schichttrager beim 
Aufdampfen ungekiihlt war und sich noch erwarmte, beginnt die Uber- 
linearitat der Kennlinien bereits bei 10 V/cm. Sie ist aber nicht so stark. 


11 Gurs, K.: Uber den Einflu8 von Stérstellen in Metallgittern. Frankfurt am 
Main 1954. (Unver6ffentlichte Diplomarbeit.) 
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Fiir die beim Aufdampfen gekiihlten hochohmigen Schichten der Haupt- 


serie gilt das Ohmsche Gesetz angenahert * bis ungefahr 350 V/cm. Dann | | 
nimmt der Strom stark iiberlinear, exponentiell und schlieBlich tiber- ff 


exponentiell zu. Die Leitfaihigkeit ist bei 1800 V/cm durchschnittlich 
auf das Hundertfache erhOht. Die niederohmigen Schichten 580 zeigen 
dagegen nur eine geringe Leitfahigkeitszunahme von etwa 50%. 

Die Kennlinien sind normalerweise unabhangig von der Polungs- 
richtung. Das andert sich, wenn man vor der Messung schon beim 
Abkiihlen eine Spannung an die Zelle legt; an eine Zelle 600 wurden 
einige Minuten nach Eintauchen in den fliissigen Stickstoff 90 V Span- 


nung gelegt. Nach vdlliger Abkiihlung ergaben sich in verschiedenen ff 


Polungsrichtungen verschiedene Kennlinien. Der Strom bei 90 V 
(1800 V/cm) war in der Polungsrichtung, in der beim Abkiihlen dic 
Spannung angelegen hatte, um den Faktor 3,1 kleiner. Er war bei 
4 V um den Faktor 1,3 gréBer. Bei 4 V iiberkreuzen sich die beiden 


Kurven. Die Zelle wurde einige Stunden ohne Zugspannung gekthlt 


im Dunkeln aufbewahrt. Dabei verringerte sich die Differenz zwischen 
den beiden Kurven auf etwa die Halfte. Der Effekt war an anderen 
Zellen qualitativ der gleiche. 


Bei allen Dunkelstrommessungen im tiberlinearen Teil der Kenn- 
linien ging der Ausschlag am Galvanometer nach Einstellen einer héheren 
Spannung zunichst iiber den Endwert hinaus, in einigen Fallen bis 30%. 
Dabei handelte sich es um ein kurzes Uberschwingen, dem eine minuten- 
lange Riickbildung des Ausschlags folgte. Die bei abnehmender Span- 
nung gemessenen Ausschlage lagen meistens zundchst etwas unter dem 
Endwert. Eine Wartezeit von 3 min war erforderlich, wenn die bei 
zunehmender und abnehmender Spannung gemessenen Stromwerte in 
jedem Fall bis auf 2% iibereinstimmen sollten. 


Wahrend die Dunkelleitfahigkeit mit zunehmender Spannung auf das 
Hundertfache ansteigt, verhalt sich der bei kleiner Belichtung gemessene 


Photostrom J;,,—J,,, ohmisch, oder er nimmt nur schwach (bis zueinem | 


Faktor 2) tiberlinear zu. 


4. Die spektrale Photoempfindlichkeit 

Bei den Messungen der spektralen Photoempfindlichkeit war die 
Schicht auBer der MeBstrahlung zusatzlich der Temperaturstrahlung 
des verdunkelten Zimmers aus einem Raumwinkel von 5 - 10-2 Rd aus- 
gesetzt. Uber die Rohréffnung konnte ein Hohlspiegel geklappt werden, 
der die Schicht auf sich selbst abbildete. Es ergab sich, daB bei Ab- 
schirmen der Zimmerstrahlung die Leitfahigkeit der auf — 196°C ge- 
kiihlten Zellen bei 10 V Zugspannung um bis zu 40% zuriickging. Dieser 


* Bei einigen Schichten sinkt die Leitfahigkeit zundchst sogar geringfiigig. 
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Wert lag bei allen (auch den niederohmigen) Zellen der Hauptserie etwa 
in der gleichen GréBenordnung. 

Zur Messung der spektralen Empfindlichkeit wurde Licht aus dem 
Monochromator eingestrahlt. Es wurde mit geringen Bestrahlungs- 
stdrken bis hinauf zu einigen 10-6 W/cm? gearbeitet ; die spektrale Spalt- 
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Fig. 6a—f. Spektrale Photoempfindlichkeit von Zellen verschiedener Herstellung und Vorbehandlung. Die 
Kurven sind umgerechnet auf Belichtung mit konstanter Quantenzahl. Ordinate: Empfindlichkeit in 
willktirlichen Einheiten. Abszisse: Wellenlange 4 in wu 


weite war stets kleiner als 4/,) u. Der Photostrom auf Grund der Ein- 
strahlung des monochromatischen Lichts betrug im Maximum nur 
wenige Prozent des Dunkelstroms und war bei diesen Intensitaten pro- 
portional der Bestrahlungsstarke. Dies gilt streng fiir Wellenlangen 
iiber 2,1 u. Eine kleine Uberlinearitaét im kurzwelligen Spektralbereich 
kann durch einen Effekt auftreten, der in Abschnitt V.7. beschrieben 
wird. Die spektrale Intensitatsverteilung wurde vor Fertigstellung der 
Zelle durch Vergleichsmessung bestimmt. Das Zellenfenster befand sich 
dabei vor dem Thermoelement im Strahlengang. Die Kurven der Fig. 6 


| 
| 
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sind auBerdem noch auf Belichtungen mit konstanter Quantenzahl um- | 
gerechnet. Die Messung an den Schichten erfolgte bei 10 V Zugspannung. 

Bei den diinnen auf ungekiihlten Schichttrager aufgedampften Schich- | 
ten weisen die Kurven eine Struktur auf; die Empfindlichkeit sinkt stark 
nach langen Wellen (Zelle 630P, Fig. 6a). Eine Struktur ist auch noch | 
bei den dickeren Schichten zu bemerken, wenn diese auf ungekiihlten | 
Schichttrager aufgedampft wurden (Zelle 680U, Fig. 6b). Wenn bei) 
den dickeren Schichten der Schichttraéger wie beschrieben beim Auf- 
dampfen gut gekiihlt war, dann ist der Photostrom in dem Spektral- | 
bereich zwischen 2,1 und 5,2 pu bei Einstrahlung der gleichen Quanten- | 
zahl praktisch konstant (Quantengerade). Diese gilt fiir die Schichten | 
580 bis 680 (Fig. 6c bis f), die sich nur durch die Vorbehandlung des | 
Bleitellurids unterscheiden. Der EinfluB der Vorbehandlung zeigt sich | 
hier in der verschiedenen Empfindlichkeit unterhalb 2,1 w: 

Bei tiberwiegender Elektronenleitung (BleititberschuB) ist die Emp- 
findlichkeit im kurzwelligen Bereich geringer als im langwelligen Teil 
des Spektrums (Fig. 6c). 

Bei den Schichten im mittleren Bereich der Vorbehandlung (Fig.6d 
und 6e) steigt die Empfindlichkeit bei Einstrahlung von Quanten héherer 
Energie auf iiber das Doppelte. 

Die Zellen mit groéBtem TelluriiberschuB (Fig. 6f) zeigen im ganzen 
Spektralbereich bis 5,3 uw eine gleichmaBige Empfindlichkeit. 

Von den Zellen 600 bis 680 waren zur Priifung der Reproduzierbar- 
keit der Ergebnisse jeweils zwei Exemplare hergestellt. Nur bei den 
Zellen 660a und 660b tritt ein geringer Unterschied im Verlauf der 
Empfindlichkeitskurven auf (Fig. 6c). Sonst zeigen die Zellen gleicher 
Vorbehandlung keine merklichen Unterschiede. In diesen Fallen haben 
wir jeweils nur eine Kurve dargestellt. 

Die Empfindlichkeit hangt, wie beschrieben, von der Schichtdicke 
und der Kiihlung des Schichttragers beim Aufdampfen ab. Es scheint 
sicher, daB bei den diinnen Schichten 1m Spektralbereich zwischen 2,1 
und 5 nicht alle in die Schicht eindringenden Quanten absorbiert 
werden: Die Grundgitterabsorption setzt also erst unterhalb 2,1 w ein*. 
Oberhalb 2,1 w ist der Photoeffekt an Absorptionszentren (Stérterme) 
gebunden. Diese lassen sich einfach durch VergréBerung der Schicht- 
dicke vermehren, aber auch durch Erhéhung der Stértermkonzentration. 
Eine solche erhalt man durch bessere Kiihlung beim Aufdampfen**, — 
Wir miissen annehmen, daB die Stérterme kontinuierlich verteilt sind. 
Durch optische Anregung kénnen aus diesen Termen Elektronen befreit 
werden. 


* Es werden spater noch weitere Beweise fiir diese Annahme aufgefuhrt. 
** Bei besserer Kiihlung des Schichttragers ist die Tonenwanderung und damit 
der Ausgleich der Gitterstérungen herabgesetzt. 
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Wenn man mit der Wellenlange unter 2,1 wu kommt, andert sich bei 
fast allen Schichten die Empfindlichkeit. Bei Grundgitterabsorption 
werden dann durch die Quanten je zwei Leitungstrager erzeugt.” MaB- 
gebend_ftir die Empfindlichkeit ist die Beweglichkeit und Lebensdauer 
der erzeugten Tragersorten. Dabei ist von EinfluB, da8 bei Grundgitter- 
absorption die Leitungstrager in der Nahe der Oberflache erzeugt werden. 
Die Lebensdauern hangen aber auch vom Leitungscharakter der Schich- 
ten ab. Bei den Schichten im mittleren Bereich der Vorbehandlung tritt 
ein trager ProzeB auf, wenn man Wellenlaéngen unter 2,1 wu einstrahlt 
(s. Abschnitt V.6.). Diese Schichten zeigen im Kurzwelligen eine 
erhoéhte Empfindlichkeit (Fig. 6d und 6e). 


5. Die Grenze der Photoempfindlichkett 
Die Empfindlichkeit ist bei allen Zellen der Hauptserie zwischen 2,1 
und 5,2u praktisch konstant. Sie sinkt bis ungefahr 5,6 auf den 
halben Wert. Nach 5,8 » geht die Abnahme exponentiell. Bei Erhéhung 
der Verstarkung auf das Hundertfache kann bei der gleichen spektralen 
Spaltweite von 0,05 u% die Photoempfindlichkeit bis zur Grenze der 
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Fig. 7. Die Photoempfindlichkeit an der Empfindlichkeitsgrenze (konstante Quantenzahl) 


Durchlassigkeit der Glasfenster gemessen werden (Fig. 7). Sicher hegt 
auch dort noch keine absolute Grenze der Empfindlichkeit. 


6. Die An- und Abklingkurven 
Die Photoempfindlichkeit wurde, wie beschrieben, mit einer Wechsel- 
lichtmethode gemessen. Das Licht wurde dabei rechteckig mit 12,5 Hz 
moduliert. Mit Hilfe eines Breitbandoszillographen konnten die An- und 
Abklingkurven beobachtet werden. 
t | Die Schichten 580 und 600 mit BleiiiberschuB zeigen im ganzen 
Spektralbereich einheitliche An- und Abklingkurven , ein trager Prozeb 
wie z.B. bei Zelle 630P (Fig. 8) kommt nicht vor. 
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Die Oszillogramme der Fig. 8 und 9 sind beide an der gleichen Zelle 
(630 P) aufgenommen. Sie sind typisch fiir alle Zellen im mittleren 
Bereich der Vorbehandlung. Bei Fig. 8 wurde kurzwelliges Licht (4,5 y) 
eingestrahlt, das An- und Abklingen geschieht trage. Wenn man am 
Monochromator eine Wellenlange von z.B. 3 yu einstellt, ergibt sich das 
Oszillogramm der Fig. 9. Der Umschlag von der einen Kurvenform in 
die andere erfolgt in dem Bereich zwischen 1,8 und 2,2y. Auch bel 


Fig. 9. Zelle 630 P; 3u 


Fig. 10. Zelle 660 a; 3u Fig. 11. Zelle 660a; 5u 


den An- und Abklingkurven andert sich also das Verhalten der Schichten 
bei der Wellenlange von 2,1 uw. Die Rechtecke in Fig. 9 zeigen einen 
kleinen Dachabfall. 

Besonders ausgepragt ist der Dachabfall bei Zelle 660a (Fig. 10 
und 11). In Fig. 10 wurde diese Zelle mit Quanten von 0,4eV (3. 
Wellenlange) bestrahlt. In der Belichtungs-Halbperiode erfolgte ein 
starkes Uberschwingen der Leitfahigkeit. In Fig. 14 ist die Kurvenform 
symmetrischer (5 u Wellenlange). 

Die Oszillogramme der Zellen 680 sind wieder denen von Zelle 600 
ahnlich. Jedoch sind die bei den Zellen 620 bis 660 auftretenden cha- 
rakteristischen Unterschiede fiir die Spektralbereiche oberhalb und 
unterhalb 2,1 ~ noch andeutungsweise vorhanden. 

Kurven wie in Fig. 10 wurden z. B. von R. NEwMAN!? an Au-dotiertem 
Ge gemessen. NEWMAN berichtet von dem Effekt der Verminderung der 


12 NEwMan, R.: Phys. Rev. 94, 278 (1954). 
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Photoleitung, wenn man zusitzlich mit einer anderen Wellenlange ein- 
strahlt (Quenching). Ahnliche Messungen liegen an CdS-Kristallen vor}, 
In diesen Fallen wurden die Messungen mit Hilfe von reaktionskineti- 
schen Modellen gedeutet. Die Deutung unserer An- und Abklingkurven 
gelingt unter ahnlichen Vorstellungen: 


Bei Einstrahlung von kurzwelligem Licht werden in der Belichtungs- 
Halbperiode Leitungstragerpaare erzeugt. Die Elektronen werden (bei 
Zelle 630P, Fig.9) zum Teil auch in Stérterme eingefangen, so daB die 
Loécherleitung in der ersten Halbperiode standig zunimmt (trager Anstieg 
der Kurve). Da der Vorgang nach einer gewissen Zeit stationar wird, d.h. 
sich nach jeder Periode wiederholt, miissen dann in der ganzen Periode 
genauso viele Elektronen aus Termen freikommen (d.h. direkt oder 
uber das Leitungsband mit Léchern rekombinieren), wie in der ersten 
Halbperiode eingefangen werden. Daraus erklart sich, warum das An- 
und Abklingen nicht ganz symmetrisch erfolgt und daB das Abklingen 
in der zweiten Halbperiode der tragere Vorgang ist. 

Bei Einstrahlung langerwelligen Lichts (Fig. 9) ergibt sich ein an- 
naherndes Gleichgewicht zwischen der Erzeugung der Elektronen aus 
Termen und der Rekombination in diese. Dieses Gleichgewicht stellt 
sich kurzzeitig ein. Der zusatzliche trage Dachabfall kann als Um- 
kehrung des tragen Anstiegs in Fig. 8 verstanden werden: Dem Dach- 
abfall in der ersten Halbperiode (bei Belichtung) entspricht eine Ab- 
nahme der Locherleitfahigkeit auf Grund der Rekombination von Photo- 
elektronen mit Léchern. Die Lécherzahl wird dabei im Laufe vieler 
Perioden unter den Wert bei thermischem Gleichgewicht vermindert. 
Im stationaren Fall (wenn sich die mittlere Leitfahigkeit am Galvano- 
meter nicht mehr andert) miissen in der ganzen Periode genauso viele 
Lécher erzeugt werden, wie in der ersten Halbperiode mit Elektronen 
rekombinieren. — Die Erzeugung von Léchern kann durch Ubergiange 
von Elektronen aus dem Grundband in die lokalisierten Terme geschehen. 
Diese geht offenbar leichter, wenn die Photoelektronen aus méglichst 
tiefliegenden Termen angehoben werden: Dann sind Terme in relativ 
groBer Zahl frei, die vom Valenzband aus leicht erreicht werden kénnen. 

Die an Zelle 660a gemessenen Kurven k6énnen als Bestatigung dieser 
Vorstellung angesehen werden: Bei Belichtung mit 3 » Wellenlange er- 
folgte ein starkes ,, Uberschwingen‘ (Fig. 10). Es standen also relativ 
viele freie Locher zur Rekombination mit den Photoelektronen zur Ver- 
fiigung. Am Ende der ersten Halbperiode ist die Kurve beinahe waag- 
recht: Es herrscht schon fast Gleichgewicht zwischen der Rekombination 
der Lécher mit den Photoelektronen und der Erzeugung von Léchern. 
Die Erzeugung muB also verhaltnismaBig leicht vor sich gehen. Dagegen 


18 Tart, E.A., and M.A. Hess: J. Opt. Soc. Amer. 42, 249 (1952). 
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kommen bei Einstrahlung von Licht mit 5 u Wellenlange (Fig. 11) die| 
Photoelektronen aus héheren Termen, bei dieser (gr6Beren) Wellenlinge | 
kénnen thermisch weniger Locher durch Ubergange von Elektronen in | 
die Terme erzeugt werden: Im stationaren Fall sind dadurch weniger) 
freie Lécher vorhanden, die mit den Photoelektronen rekombinieren | 
kénnen: Das ,,Uberschwingen‘‘ ist geringer. Auch erfolgt jetzt die) 
Léchererzeugung nicht schon zum gr6éBten Teil in der Belichtungs-Halb- | 
periode, sondern ist auch auf die zweite Periodenhalfte verteilt. Die’ 
Kurvenform wird symmetrischer. | 


7. Der Verstarkungseffekt bei Belichtung nut kurzen Wellen 


Die Kurven der spektralen Photoempfindlichkeit (Fig. 6) waren bei. 
kleiner Belichtung aufgenommen; die Schichten waren dabei noch aus | 
einem kleinen Raumwinkel der langwelligen Temperaturstrahlung des 
verdunkelten Zimmers ausgesetzt. Aus diesem Raumwinkel erfolgte 
auBerdem die Einstrahlung von kurzwelligem Streulicht, wenn im Zim- 
mer Gliihlampen angeschaltet waren; und zwar konnte das Zimmer 
von einer Stelle aus stufenweise durch eine zunehmende bzw. abneh- 
mende Zahl von 60 W-Glithbirnen erleuchtet werden. Direktes Licht 
konnte dabei nicht auf die Schicht gelangen. Das kurzwellige Streu- 
licht bewirkte eine Erhohung der Leitfahigkeit. Bei den Zellen 620 bis 
660 erhéhte sich dann auch (bei gleichbleibender Wechsellichtintensitat) 
das Wechsellichtsignal. Eine kleine Erhéhung war auch bei den Zellen 
680 zu bemerken, nicht jedoch bei den Zellen 580 und 600 (Bleiiiber- 
schuB). 

Der Effekt der Verstarkung des Wechsellichtsignals durch zusatz- } 
liche Gleichbelichtung ist nur vorhanden, wenn die Gleichbelichtung mit 
kurzwelligem Licht erfolgt. Bei Einstrahlung langwelligen Gleichlichts 
(Schwarzer Strahler) zusdtzlich zum Wechsellicht erhéht sich das Wech- 
sellichtsignal in keinem Fall. Es bleibt gleich oder vermindert sich. Dieses 
Verhalten ist auch zu erwarten, wenn monomolekulare oder bimolekulare | 
Rekombinationsgesetze gelten. Es wurde festgestellt, daB die Grenze 
zwischen Verstarkung und Abschwachung des Signals bei den 2,1 u 
liegt, die auch bei dem Photoeffekt und den An- und Abklingkurven 
eine Rolle als Grenzwellenlange spielten. 

Der Verstarkungseffekt hangt nicht direkt von der Intensitat des 
kurzwelligen Streulichts, sondern von der durch das Gleichlicht erzeugten 
Leitfahigkeit ab*. Dieser Zusammenhang ist in Fig. 12 fiir die Zellen 
630P und 660a dargestellt (Zugspannung 40 bzw. 10 V). Die konstante 
Wechselbelichtung (Wellenlange 3,25 u) war von der gleichen GréBe 


* Diese Unterscheidung ist notwendig, weil der Photoeffekt im Kurzwelligen 
sehr trage ist. 
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wie bei der Messung der Photoempfindlichkeit. Die Gliithbirnen wurden 
nach und nach (im Abstand von je 15 min) an- bzw. ausgeschaltet. Je- 
weils vor Zu- oder Abschalten einer Glihbirne wurden Leitfahigkeit 
und Wechsellichtsignal ab- 
gelesen; gleichen Zahlen an Skte 
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Beleuchtung liegen zum Teil 2e1 2 
entsprechend der Tragheit 20-1 f0 0, 
des Photoeffekts weit aus- 
einander, jedoch auf der- 
eclben Kurve. | 0. 0 2 30 WW % 60 70 ~d0 
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tung hegen allerdings die Fig. 12. Wechsellichtsignal in Abhangigkeit vom Hellstrom 
bei zunehmender und ab- 

nehmender Belichtung gemessenen Kurven nicht mehr aufeinander. 
Fig. 13 zeigt das Wechsellichtsignal (3 u Wellenlange, Zelle 630 P, 
Zugspannung 8 V) bei starker zusatzlicher Gleichbelichtung in zum Teil 
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Lhe 10*h 
Fig. 13. Wechsellichtsignal in Abhangigkeit vom Hellstrom bei starker zusatzlicher kurzwelliger 
Gleichbelichtung 

direkter Einstrahlung aus verschiedenen Entfernungen. Die hohere 
Kurve ergibt sich bei abnehmender Belichtung. Bemerkenswert ist, 
da8 bei hoher Gleichlichtintensitat das Photosignal wieder abnimmt. Im 
Maximum wurde das Wechsellichtsignal durch die zusatzliche kurzwellige 
Einstrahlung auf das Fiinfzehnfache verstarkt. 

Der geschilderte Verstarkungseffekt tritt nicht nur bei (kurzwelliger) 
Gleichbelichtung auf. Vielmehr wird der Effekt auch durch eine kurz- 
wellige Wechselbelichtung hervorgerufen; d.h., daB die ohne Zusatz- 
belichtung in diesem Spektralbereich gemessene Empfindlichkeit starker 
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mit der Intensitit steigt als im langwelligen. Die Abweichungen sind 
jedoch noch unerheblich fiir die Wechsellichtintensitaten, mit denen 


die Kurven der spektralen Photoempfindlichkeit (Fig. 6) gemessen | 


wurden. Das folgt aus dem Zusammenhang der Fig. 12 ftir kleinen 
Photostrom J,,—J,,. Es war also berechtigt, die Empfindlichkeits- 
kurven ohne Beriicksichtigung des Verstarkungseffekts zu deuten. 
Entsprechendes gilt fiir die An- und Abklingkurven. Diese wurden 
auch bei zusitzlicher Gleichbelichtung beobachtet. Wenn man die Bild- 


hohe nach Einschalten der Zimmerlampe auf dem alten Wert hielt, | 


dann blieben die Kurven im wesentlichen gleich. Die deutlichste An- 
derung war in dem Fall zu bemerken, der in Fig. 10 dargestellt ist. Das 
Oszillogramm wurde symmetrischer und dem in Fig. 11 ahnlich. 


8. Die Photospannung 


An den Schichten treten Photospannungen auf. Diese wurden in 


der beschriebenen Anordnung gemessen. Der Zugspannungseingang war | 


dabei kurzgeschlossen. Die Intensitat der Wechselbelichtung muBte 


Wa gegentiber den Empfindlichkeitsmes- 
2 sungen auf das Vierzigfache erhoht 
werden. Ferner wurde bei der glei- 

bp , chen spektralen Spaltweite (0,1 bis 


0,3u) bei 5 V Zugspannung und 
einer um den Faktor 104 geringeren 


a, 9 3 7 rears Verstarkung die Empfindlichkeits- 
A kurve aufgenommen. 
Fig. 14. Quotient von Photospannung und . : : 3 : 
Photeomplindehalt bel <V Der Quotient beider Kurven ist 


- in Fig.14 aufgetragen. Im Maximum 
tritt eime Photospannung von 0,1mV auf. Der Abfall nach kurzen 
Wellen ist zum Teil auf den Verstarkungseffekt zuriickzufiihren, der 
dort bei der Empfindlichkeitskurve einsetzte (Abschnitt V.7.). Die 


Kurven der Photospannung zeigen dagegen keinen solchen ,,Gleichlicht- | 


effekt'. 
9. Der Schwellwert der Photoempfindlichkeit 


An der hochohmigen Zelle 640 wurde die Nachweisgrenze fiir lang- 
weilige Strahlung bestimmt. Es wurden indirekte Messungen und Mes- 
sungen unter Grenzbedingungen durchgefiithrt. Im Grenzfall befand 
sich der Schwarze Strahler 22,5 m von der Schicht entfernt. Er war auf 
300° C aufgeheizt. Die Abstrahlung erfolgte aus einer kreisférmigen 
Offnung von 8mm Durchmesser. 10cm vor dieser Offnung wurde mit 
der Sektorenscheibe moduliert (12,5 Hz). Die Strahlung wurde iiber 
zwei Planspiegel auf die Schicht gelenkt. Unter diesen Verhaltnissen 
war das Signal bei einer Verstarkerbandbreite von 1/,Hz gleich dem 
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Rauschen. Bei der Rechnung wurde beriicksichtigt, daB bei der mecha- 
nischen Modulation die Halfte der Strahlung abgeschirmt ist. Ferner 
wurde auf eine Verstarkerbandbreite von 14 Hz umgerechnet. Mit einer 
Schichtflache von 3 mm? ergibt sich der Schwellwert zu 8 - 107° W. 
Dieser Wert wurde bei —196° C gemessen. Dabeiist nicht beriicksichtigt, 
da nur ein Teil der Strahlerintensitat in den Empfindlichkeitsbereich 
der Zelle fallt, daB auf dem langen Lichtweg eine betréachtliche atmo- 
spharische Absorption stattfindet und daB die Zelle gedampftem Tages- 
licht ausgesetzt war und dadurch wesentlich gréBeren Rausch zeigte. 
Deshalb wurde noch eine indirekte Messung bei 2m Abstand des Strah- 
lers im verdunkelten Zimmer durchgefiihrt. Erst wurde der Rausch 
und dann mit verminderter Verstarkung das Signal gemessen. Bei der 
Umrechnung wurde an Hand der spektralen Verteilung der Empfind- 
lichkeit (Fig. 6d) nur die in den Empfindlichkeitsbereich fallende Strah- 
lung berticksichtigt. Es ergab sich unter diesen optimalen Bedingungen 
ein Schwellwert von 3 - 10 W. 


VI. Diskussion der Ergebnisse 


Wenn der Tellurdampfdruck beim Vorbehandeln hinreichend niedrig 
war, wurden die Schichten niederohmig. Von einem gewissen Tellur- 
dampfdruck an hatten die Schichten einen hohen Widerstand, die Leit- 
fahigkeit heB keine Abhangigkeit von der Vorbehandlung erkennen. Als 
Deutung ware denkbar, daB f-n-Ubergainge an Korngrenzen fiir den 
hohen Widerstand verantwortlich sind. Ihre Entstehung kénnte darauf 
zuriickgefiihrt werden, da beim Aufdampfen das Bleitellurid leicht 
dissoziiert und nicht vdllig homogen auf den Schichttrager kommt. Die 
Strom-Spannungs-Kennlinien mit ihrem zunachst linearen, tiberlinearen, 
exponentiellen und zum Teil iiberexponentiellen Anstieg und das Auf- 
treten von Photospannungen wiirden in eine solche Vorstellung passen *. 
Als Beweis kénnte man ansehen, daB die auf besser gekiihlten Schicht- 
trager aufgedampften Schichten erst bei héheren Spannungen mit der 
Uberlinearitat anfangen. Diese wird aber dann starker. Bei solchen 
Schichten mu8 man eine gréBere Zahl p-n-Uberginge und damit einen 
kleineren Spannungsabfall am einzelnen Ubergang vermuten. Die 
Ubergange brauchten nicht sehr scharf zu sein. AuBerdem ist wegen 
der vielen Stdérungen in der Gitterstruktur eine groBe Rekombinations- 
wahrscheinlichkeit anzunehmen. Im Sinne von E. S. RITTNER* ist dann 
der hohe Widerstand der ,,eigenleitenden‘‘ Zwischenzonen entscheidend 


* Dabei kann man auch an die Méglichkeit denken, daB Elektronen an p-n- 
Ubergangen zwischen Valenz- und Leitungsband durchtunneln. Dies geht je nach 
der Dotierung im p- und »-Gebiet schon bei kleinen Sperrspannungen und bei 
Uberdotierungen sogar im DurchlaBfall. Ein solcher Mechanismus wird neuerdings 
in Zusammenhang mit der sog. Tunneldiode viel diskutiert. 

36* 


552 K. Giirs: PbTe-Photowiderstande mit stéchiometrischer Zusammensetzung 
| 
fiir das Leitfahigkeitsverhalten der Schicht. Die bei kleiner Spannung 
gemessenen geradlinigen Stiicke in der halblogarithmischen Darstellung 
der Leitfahigkeit in Abhangigkeit von 1/7 kénnten dann in der Tat 
Eigenleitungsaste darstellen. 

Die Sperrschichtvorstellung liefert auch eine gute Erklarung fiir den) 
,,Gleichlichteffekt‘‘: Bei starkerer zusatzlicher kurzwelliger Gleich- 
belichtung erhéht sich das Wechsellichtsignal, weil der Widerstand) 
zwischengeschalteter Sperrschichten sinkt. Auf diese Weise kommt der 
eindeutige Zusammenhang zwischen Helleitfahigkeit und Wechsellicht- 
signal zustande (Fig. 12). Beim ,,Gleichlichteffekt“ ist nur kurzwelliges: 
Licht unter 2,1» (in gréBerer Intensitat) wirksam. Dabei kann die 
Tatsache eine Rolle spielen, daB die Grundgitterabsorption in der Nahe 
der Oberflache erfolgt. AuBerdem kénnen nur bei Paarerzeugung die 
entstehenden Leitungstrager dem Feld in einer Sperrschicht folgen, ohne: 
eine Raumladung zuriickzulassen. 

W. W. ScanLon! gibt in einer Arbeit fiir den optischen Bandabstand| 
den Wert von 0,32eV an, als Grenzenergie fiir indirekte Uberginge' 
den Wert von 0,29 eV. Wenn wir den positiven Temperaturkoeffiziente 
von 4-104 eV/°K? einer Umrechnung auf die Temperatur des fliissige 
Stickstoffes zugrunde legen, entsprechen die Werte von SCANLON unsere 
langwelligen Grenze des Photoeffekts. Wir konnten aber durch Variation 
der Herstellungsbedingungen zeigen, daB der Photoeffekt fiir Wellen- 
langen tiber 2,1 4 von der Zahl der Gitterstérungen abhangt. Ferner 
zeigen alle Erscheinungen des Photoeffekts eine charakteristische An 
derung, wenn man mit der Wellenlange unter 2,1 1 kommt. Wir folgern,| 
daB bei —196° C der optische Bandabstand bei 0,6 eV liegt. Verschie- 
dene Autoren haben Absorptionskanten gemessen, die in der Nahe dieses 
Wertes liegen. Eine Darstellung findet man bei LEVINSTEIN®. 


An dieser Stelle méchte ich Herrn Professor Dr. H. A. Mtser fiir die Anregung 
und Anleitung zu dieser Arbeit danken. Mit seinen Hinweisen hat er die Arbeit 
wesentlich geférdert. Er gab mir jederzeit Gelegenheit zu klarender Diskussion. 


Ich danke dem Institutsdirektor, Herrn Professor Dr. M. CzErny, fiir seinen } 
Rat in Fragen der Ultrarot-Messung und fiir die Bereitstellung der Institutsmittel. 


In der Institutswerkstatt — geleitet von Herrn Werkmeister N. NINGLER — 
wurden wichtige Teile der Apparatur schnell und mit Sorgfalt hergestellt. Mein 
Dank gilt auch dem Glasblaser Herrn K. BacuMann, der bei der Herstellung der) 
Zellen vorziigliche Arbeit geleistet hat. 


Der Deutschen Forschungsgemeinschaft sei gedankt fiir die Bereitstellung von 
Geraten. 
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Aus dem I. Physikalischen Institut der Universitat Gottingen 
Excitonenspektren des LiJ und seiner Hydrate 


Von 
FRED FISCHER und Rupotr HirscH 
Mit 4 Figuren im Text 


(Eingegangen am 8. February 1960) 


Measurements of exciton spectra of Lil are reported to supplement a recently 
published paper about the structure of exciton bands in alkali halides. RUux has 
found that Lil condensed at 20 °K crystallizes in a hexagonal structure whereas 
condensation at 20 °C leads to the normal cubical structure. Corresponding dif- 
ferences are found in the optical behavior. By condensing its vapor at 14 °K Lil 
is forced into an amorphous form. 

After reaction with H,O three different forms of Lil containing crystal water are 
observed. Each of the exciton spectra of Lil and its hydrates contains a similar 
band doublet in spite of their diverse crystal structure. The doublet separation A hy 
depends on the spin-orbital interaction of the iodine p-electrons. It provides 
another test of the minimal condition Ahy 20-889 eV given by Knox and IN- 
CHAUSPE. 


§ 1. Einleitung 


Das Lithiumjodid nimmt unter den Alkalihalogeniden eine Rand- 
stellung ein. Das kleinste Alkalikation ist mit dem gr6Bten Halogen- 
anion vereinigt. Dementsprechend ist hier die Deformation des Jodions 
am gr6Bten und wir kénnen mit einem betrachtlichen Anteil homéopo- 
larer Bindung rechnen. Dies driickt sich auch im optischen Brechungs- 
index aus. Es ist fiir LiJ-Kristalle » =1,96, also unter allen Alkali- 
halogeniden am gr6Bten. LiJ ist sehr hygroskopisch und bildet eine 
Reihe von Hydraten. Hirric und Pou te! haben nicht weniger als vier 
stabile Hydratstufen nachgewiesen (LiJ, 1/2H,O, 1H,O, 2H,O, 3H,0). 
Die Herstellung des wasserfreien LiJ ist deshalb schwierig, weil beim 
Entwassern des Hydrats leicht Oxydbildung durch Reaktion mit dem 
Wasser eintreten kann. So ist es verstandlich, wenn die an verschiede- 
nen Stellen gemessenen Absorptionskurven des Excitonenspektrums 
vom LiJ? nicht immer iibereinstimmen. In der vorliegenden Arbeit 
soll das ultraviolette Absorptionsspektrum des wasserfreien LiJ unter 


1 Hurric, G.E., u. F. Ponte: Z. anorg. Chem. 138, 14 (1924). 

2 FinmnseH, Ray ue We Ronn Z,) Physik 57, 145) (1929) 59/5312 (1930) 
SCHNEIDER, E.G., and H.M.O’Brvan: Phys. Rev. 51, 293 (1937). — Tart, E.A., 
and H.R. Puirep: J. Phys. Chem. Solids 3, 1 (1957). — Fiscuer, F., u. R. Hitscu: 
Nachr. Akad. Wiss. Gottingen Ila, Nr. 8, 1959. — EBy, J.E., K. J. TEEGARDEN 
and D.B. Dutton: Phys. Rev. 116, 1099 (1959). 
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Form iibergeht. Eine entsprechende Umwandlung wird im Absorptions-) 
spektrum erwartet. Durch Reaktion der LiJ-Schicht mit Wasser sollen, 
auch verschiedene Hydratformen erzeugt und ihre Spektren mit denen, 
des wasserfreien LiJ verglichen werden. 


§ 2. Experimentelles 


Die verschiedenen Verfahren zur Herstellung von wasserfreien Li J- 
Kristallen sind ausfithrlich zusammengestellt in GMELINs Handbuch) 
der anorganischen Chemie*. PiRoGOvA und ERSHLER® beschreiben ein 
Verfahren zur Erzeugung von LiJ-Einkristallen, bei dem trockenes HJ 
durch das geschmolzene LiJ geleitet wird. Hier wird ein etwas ab-| 
weichendes Verfahren benutzt, das auch zu klaren Einkristallen fiihrt. 

Als Ausgangssubstanz dient LiJ der Fa. Merck. Es enthalt H,O. Man erwarmt 
es im Duranglas zusammen mit NH,J (Merck) unter Vakuum allmahlich bis zum 


Schmelzpunkt des LiJ (446° C). Dabei destilliert das Ammoniumjodid zusammen 
mit dem Wasser ab. Wegen der starken Schaumbildung besitzt das Durangefa8 


die Form einer Retorte, deren Hals mit zwei Abschmelzstellen versehen ist. Nach | 


Abschmelzen unter Vakuum vom Destillat wird das fliissige LiJ durch Kippen in 
den Retortenhals gebracht und schlieBlich vom Retortenboden abgeschmolzen. Die 
so vorbereitete Probe laBt man durch einen Kristallziehofen fallen. Die Ziehdauer 
betragt etwa 10 Std. Es wachst ein klarer Einkristall. Das obere Ende zeigt eine 
Spur schwarzer Flitter. Sie sind wahrscheinlich graphitoidales Si, das sich durch 
Reaktion vom SiO, der Glaswand mit dem fliissigen LiJ gebildet hat. 

Der klar durchsichtige LiJ-Kristall 1aBt sich unter Paraffinél einige 
Wochen trocken aufbewahren. Beim Versuch, ihn zu spalten, gibt er 
perlmuttartigen Bruch. 

Die Herstellung der fiir die Absorptionsmessung nétigen diinnen 
Schicht erfolgt in tiblicher Weise durch Verdampfen des LiJ im Vakuum 
aus einer Wolframwanne. Der Verdampfer wird mit einem passenden 
Kristallstiick beladen, das man vorher kurz in Benzol von anhaftendem 
Paraffindl befreit und schnell unter Vakuum gebracht hat. Durch all- 
mahliches Erwaérmen wird das Benzol verdampft und dann das LiJ 
angeschmolzen. Es mu8 streng darauf geachtet werden, daB das LiJ 
beim Einbringen in den Kryostaten kein Wasser aufnimmt. Zur Ver- 
meidung eines Wasserfilms auf der kristallinen Quarzplatte, die als Auf- 
fanger fiir die LiJ-Schicht dient, wird sie vorher bei 450 °K ausgeheizt, 
bis der Druck im Kryostaten kleiner als 107° mm Hg ist. Das Konden- 
sieren der LiJ-Schicht erfolgt durch Offnen und SchlieBen einer Blende, 


3 Ruut, W.: Z. Physik 143, 594 (1956). 
4 GmELINs Handbuch d. anorganischen Chemie, Syst.-Nr. 20, 8. Aufl. 
> Prrocova, N.I., u. B.V. ErsHier: J. Appl. Chem. USSR, 29) 1247 (1956). 
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verschiedenen Bedingungen untersucht werden. W. RUHL® konnteif 

. | It 
durch abschreckende Kondensation von wasserfreiem LiJ eine hexa-] 


gonale Modifikation erzwingen, die bei 20 °C langsam in die kubische | 


| 
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wahbrend vom Ofen LiJ abdampft. Das Wachsen der Schicht wird durch 
gleichzeitiges Messen der optischen Dichte im Gebiet der Eigenabsorption 
verfolgt. 

Der Kryostat ist der gleiche, wie er in fritheren Arbeiten beschrieben 
ist®°. Der Schichttrager kann durch Abpumpen von fliissigem H, leicht 
auf der Temperatur des Tripelpunktes von Hy, (14,0 °K) gehalten 
werden. Dabei befindet sich der innere, die Probe umhiillende Metall- 
mantel auf der Temperatur des siedenden Hy (20,4 °K) und der duBere 
Mantel auf der Temperatur des siedenden N, (77,3 °K). Bei Messungen 
oberhalb 20 °K sind beide Mantel mit fliissigem Stickstoff gekiihlt. Zur 
Umwandlung der LiJ-Schicht in die kristallwasserhaltigen Formen ge- 
ntigt es, den inneren Mantel aufzuwarmen. Die dort angesammelten 
Spuren von H,O kondensieren dann auf die LiJ-Schicht. Sie reichen 
vollig aus, das LiJ in eine Hydratform umzuwandeln. 

Fir die Absorptionsmessungen dient ein selbstgebauter registrieren- 
der Lif-Monochromator, der fiir den Wellenlangenbereich von 1580 bis 
6000 A verwendbar ist?. Das gesamte Spektrum kann auf einem nach- 
leuchtenden Schirm alle 20 sec registriert werden. So ist es méglich, die 
Veradnderungen der Schicht laufend an Hand des Absorptionsspektrums 
zu verfolgen. 

§ 3. MeBergebnisse 

In insgesamt 14 Versuchen wird jeweils trockenes LiJ bei verschie- 
denen Temperaturen 7, auf eine kristalline Quarzplatte kondensiert. 
Uber 50 Registrierkurven haben die Veranderung im Absorptionsspek- 
trum festgehalten, die durch Tempern, Reaktion mit Wasser und an- 
schlieBendes Entwassern eintreten. 

a) Wasserfreies LiJ. Die Kondensationstemperatur 7; variiert 
zwischen 14 °K und 350°K. Bei TJ, > 350 °K entsteht wegen Grob- 
kristallisation zu starke Streuung, so daB die Schicht fiir optische Mes- 
sungen unbrauchbar wird. Bei 7, zwischen 320 °K und 350 °K erhalt 
man ein Spektrum der Form c in Fig. 1. Die Lichtschwachung In (J,/J) 
ist als Funktion der Photonenenergie aufgetragen. Schon vorweg- 
nehmend sei vermerkt, daB es sich hier um die normale kubische Form 
des LiJ handelt. Bei 7, zwischen 200 °K und 290 °K findet man ein 
Spektrum der Form b (Fig. 1). Es gehért zur hexagonalen Form des 
LiJ. Alle in Fig. 1 gezeigten Spektren sind bei 78 °K gemessen. Kon- 
densation zwischen 150 °K und 180 °K liefert ebenfalls ein Spektrum 
vom Typus b. Doch zeigt die langwellige Bande an ihrer roten Flanke 
einen Satelliten. Diese Besonderheit soll anschlieBend an Hand von 
Fig. 4 besprochen werden. Kondensation bei 14 °K liefert wieder ein 

6 Katser, R.: Z. Physik 132, 482 (1952). — Fiscuer, F.: Z. Physik 139, 328 


(1954). 
7 Fiscuer, F., u. R. Hrrscu: Erscheint demnachst in Z. angew. Physik. 
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vollig verschiedenes Spektrum (a in Fig.1). Es gehért zur amorphen f 
Form des LiJ. Die Schicht la8t sich auf 100 °K erwarmen, ohne daB | 
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sich die Form des Spektrums nennenswert verdndert. Nach aber- 
maligem Abkiihlen auf 14 °K findet man als einzige Anderung, daB die 
langwellige Bande etwas héher geworden ist (Fig. 2). Die drei unteren 
Spektren der Fig. 4 gehéren zu verschiedenen Hydratformen. Sie 
sollen in Abschnitt b besprochen werden. 
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Warmt man die bei 14 °K kondensierte Schicht itber 100 °K auf, so 
beobachtet man bei 113 °K innerhalb von wenigen Sekunden das Ein- 
setzen einer Umwandlung in die hexagonale Form b. Durch schnelles 
Abkihlen auf 78 °K erhalt man das zweite Spektrum von unten in 
Fig. 3. In den tibrigen Kurven sehen wir die Umwandlung in die hexa- 
gonale Form in verschiedenen Stufen festgehalten. Um ein Uberschnei- 
den der Kurven zu vermeiden, ist 
die Ordinate jeweils versetzt. Die 72 ae eigen 
weiteren Aufwarmtemperaturen sind 
150 “KK, 230 °K und 350 °K. Die 
oberste Kurve ist vdéllig identisch 
mit Fig.1b. Es findet also keine 
Umwandlung in die kubische Form 
statt. Sogar nachdem die Schicht 
tiber Nacht trocken bei 290°K im 
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Lichtschwéchung tn(l,/1) 


Vakuum gestanden hat, findet man q°K 
keine Umwandlung. Erst bei Gegen- 7% ae 
wart von Spuren H,O wird ober- 330 
halb 300°K die Umwandlung einge- 
leitet. Sie scheint leichter zu erfolgen Ke 
an Schichten, die zwischen 200 °K 315 
und 300 °K hergestellt worden sind. 
Kondensation bei 90 °K liefert GF G2 nov 5a” 

das Spektrum der hexagonalen Form ; , ORR f 

Fi Fig. 4. LiJ bei 150°K kondensiert; nach 
mit starker Verbreiterung der Banden. 10min bei Ty bei 78 °K gemessen 


Durch Tempern werden sie schmaler. 
Jedoch erscheint nicht der zwischen 150 °K und 180 °K Konden- 
sationstemperatur beobachtete Satellit. In Fig. 4 ist dieser bei ge- 
dehntem AbszissenmaBstab gezeigt. Die Schicht ist bei 7% =150 °K 
hergestellt worden. Die MeBtemperatur 7), betragt wieder 78 “K. Nach 
10 min Tempern bei 7, wird die Absorption gemessen. TZ wird schritt- 
weise bis zu 400 °K gesteigert. Hier ist die Bandenstruktur vollig ver- 
schwunden (s. Fig. 4) und nur ein Streuuntergrund iibriggeblieben. 
Neben diesem durch Grobkristallisation bedingten Effekt diirfte auch 
ein teilweises Abdampfen von LiJ stattfinden. Die Messung zeigt, daB 
der Satellit nicht gleichmaBig durch die ganze Schicht im selben Ver- 
haltnis zur Hauptbande gebildet wird. Méglicherweise spielt die Auf- 
dampfgeschwindigkeit und das Mitkondensieren von Fremdatomen beim 
Aufbau der Schicht eine wesentliche Rolle. Die Klarung dieser Frage 
bleibt weiteren Versuchen vorbehalten. 

b) LiJ mit Kristallwasser. Zur Umwandlung der LiJ-Schicht in die 
Hydratformen werden zwei verschiedene Wege gewahlt. Im ersten Fall 
bleibt die Schicht bei 78 °K und man kondensiert H,O auf ihre Ober- 
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flache, indem man den umhiillenden Abschirmbecher aufwarmt. Warmt, 
man nun die Schicht auf und beobachtet gleichzeitig das Absorptions- 
spektrum, so kann man die Temperatur Tp feststellen, bei der Reaktion| 
mit dem Wasser stattfindet. 

Im zweiten Fall warmt man die Schicht auf eine Temperatur ober- 
halb J, auf. Nun findet die Reaktion mit dem Wasser sofort bei dessen| 
Kondensation statt. | 

Es sind drei verschiedene Spektren beobachtet worden. Sie sind in} 
Fig. 1 mit d, e, und f bezeichnet. Bei ihrer gegenseitigen Umwandlung. 
gehen die Banden stetig ineinander iiber. Das ist in Einklang mit dem) 
gut untersuchten Befund, daB keine Mischkristallbildung zwischen den. 
verschiedenen Hydraten vorliegt. So lassen sich die reinen Phasen) 
optisch gut voneinander trennen. Zur leichteren Beschreibung sei der’ 
Kurve f die Verbindung LiJ - 3 H,O, der Kurve e LiJ - yH,O und der 
Kurved LiJ-*H,O zugeordnet (3 >y> x). In der folgenden Dis- 
kussion wird noch darauf eingegangen, warum die Zuordnung nicht 
genauer méglich ist. . 

Folgende Reaktionen kénnen beobachtet werden: 


Li], hex. +23 H,0 > JH,Or i 170 (1) 
Es wird kein Zwischenprodukt beobachtet. Die Reaktion ist irreversibel. 
LiJ, kub. + yH,O Li] -y H,O; «ip =460 °K. (2) 


Diese Reaktion verlauft bei 300 °K, <10->mm Hg in umgekehrter 
Richtung. 

LliJ, yH,O + (3 — y)H,0 > Li] +3 H,O; ' 7, =180 °K: (3) 

Die Riickreaktion wird nicht beobachtet. Warmt man LiJ - 3H,O bei 

gekthltem Abschirmbecher und £<10°>mm Hg auf, so findet bei 

etwa 220 °K eine Umwandlung in LiJ - xH,O statt. Bei 300 °K wird 

sdmtliches H,O ausgetrieben und man erhalt wieder LiJ, kubisch. 

LiJ -3 H,O>LiJ.*+H,O+(3—4*)H.0;. Ra220°K, @ 

LiJ - « H,O > LiJ, kub. + « H,0; Tp ev 300°K. (5) 

Nach wiederholten Umwandlungen zeigt die Schicht mehr und mehr 

Rayleigh-Streuung. Aus der zusammenhangenden Schicht bilden sich 

voneinander getrennte Kristallhaufen, deren Gré8e und Abstand in die 

GréBenordnung der Wellenlange des verwendeten Lichtes kommt. 


Samtliche Kurven der Fig. 1 sind an einer und derselben Schicht ger} 
messen worden. Die Reihenfolge ist: a, b, f, c, d, (f), e. 


§ 4. Diskussion 

Die in Fig. 1 gezeigten sechs verschiedenen Spektren des LiJ und, 
seiner Hydrate haben eines gemeinsam: Jeweils zwei Maxima haben. 
ungefahr den gleichen Abstand A hy voneinander, ganz gleich, in welcher 
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Struktur sich das LiJ befindet. Dieser Abstand ist in den Excitonen- 
spektren sdémtlicher Alkalijodide gefunden worden und beruht bekannt- 
lich auf der Spin-Bahn-Wechselwirkung der p-Elektronen des Jodatoms. 
Knox und INncHAusPES haben eine Minimalbedingung fiir den Abstand 
dieser beiden Banden angegeben. Sie lautet hier: Ahy =0,889 eV. In 
der Tabelle ist die spektrale Lage der betreffenden Banden aufgefiihrt. 
Ihre Differenz erfiillt die Minimalbedingung bis auf LiJ, kub. und 
LiJ -3H,O. Beim kubischen LiJ ist die unmittelbare Nachbarschaft 
der starken Bande bei 6,37 eV an dem Versagen der Minimalbedingung 
schuld. Bei LiJ-3H,O besteht die langwellige Bande aus einem 
Dublett. Verwendet man an Stelle des Maximums die Lage des Schwer- 
punktes dieser Bande, so kann die 


Minimalbedingung auch hier als er- popere 
fillt gelten. T=77°K hy, | hv, | Ahmeyy 
Zur Identifizierung der drei | 
nae. sae ot oe “" LiJ, amorph | 5,85 | 6,95 | 1,10 
Modifikationen des wasserfreien Li J LiJ, hex. 6,12 | 7,10 | 0,98 


helfen vergleichende Betrachtungen [4J, kub. 5,94 | 6,80 | 0,86 
mit verwandten optischen Untersu- fe agies a ed fe 

Hi oVBl@ SSO) | yO) 1,00 
chungen am K J®und den roéntgeno-_LiJ - 3H,O BAZ 6,25.) 10183 
graphischen Daten von W. RUHL?®. 
Beim K J benétigt man 5% KF als gitterst6rende Substanz, um es durch 
Kondensation bei 9 °K in die amorphe Form zu zwingen. Wenn LiJ 
bereits ohne Fremdsubstanz amorph wird, so liegt das an der gréBeren 
Deformation des J~-Ions durch das kleine Li*t-Ion und dem damit ver- 
bundenen kiirzeren Ionenabstand im freien Molekiil. Das hat RUwL! 
in einer Reihe von Ionenkristallen mit homdopolarem Bindungsanteil 
gezeigt. DaB er bei LiJ nicht die reine amorphe Form gefunden hat, 
sondern schon vermischt mit stark gestérten Bereichen der hexagonalen 
Form, liegt wahrscheinlich daran, daB er fiir Réntgenaufnahmen etwa 
die zehnfache Schichtdicke benétigt. Diese Schichtdickenabhangigkeit 
ist vom KJ her bekannt. LiJ mag gerade ein Grenzfall sein zwischen 
einerseits den Substanzen, die durch abschreckende Kondensation in 
beliebiger Schichtdicke amorph erscheinen, und denen, die auch bei 
kleinsten Aufdampftemperaturen nicht in die amorphe Form zu zwingen 
sind. Bei letzteren reicht die Kondensationswarme zur Ausbildung einer 


Gitterordnung aus. 


Wegen des geringen Streuquerschnittes der Li*-Ionen fiir Réntgen- 
strahlen ist von der Kristallstruktur des normalen kubischen LiJ nur 


8 Knox, R.S., u. N. IncHAuspE: Phys. Rev. 116, 1093 (1959). 
ISPISCHE Reuben WC. 

LOD EEN EV eee 

11 Rtue, W.: Z. Physik 143, 605 (1956). 
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bekannt, daB die J--Ionen eine kubisch dichteste Packung bilden’*?. Die 


von Rtui gefundene wesentlich geringere Dichte der hexagonalen | 


Form (0nex=3,5 g/cm, Oxup = 4,1 g/cm’) und andere Griinde legen es 
jedoch nahe, daB es sich um den NaCl-Typ und nicht um den auch 
moglichen Zinkblende-Typ handelt. Erstaunlich bleibt bei dieser Zu- 


ordnung, daB das Absorptionsspektrum des hexagonalen LiJ viel besser | 
mit dem der im NaClI-Typ kristallisierenden Alkalijodide tibereinstimmt, | 


als das Spektrum des kubischen LiJ. Offenbar liegt die groBe Dichte- 


zunahme bei Umwandlung in die kubische Form wesentlich an der Aus- | 
bildung einer staérkeren homéopolaren Bindung zwischen den Ionen. In | 
mancher Hinsicht zeigt das kubische LiJ Ahnlichkeit mit dem AgCl. | 


Neben dem hohen Brechungsindex besitzen beide auch keine Spaltbar- 


keit. Das Excitonenspektrum des AgCl, das von OKAMOTO?? bei 20 °K | 


ausgemessen worden ist, zeigt (abgesehen von der Spin-Bahn-Aufspal- 
tung) zwischen 4,5 und 6,8 eV dieselbe Struktur wie das vom kubischen 
LiJ zwischen 5,5 und 6,7 eV. Beim AgCl haben wir die Stufe hinter dem 
ersten Excitonendublett, die auch bei Alkalichloriden und -jodiden er- 
scheint, als zweite Anregungsstufe eines Excitonenserienspektrums ge- 
deutet!*. Bei RbJ, KJ und CsJ ist es gelungen, die zur zweiten Anre- 
gungsstufe geh6rende Bande auszumessen. Unter Zugrundelegung einer 
der Balmer-Serie ahnlichen Formel [Gl. (1), (2), (3) der vorigen Arbeit] 
kann man die reduzierte effektive Masse des Excitons 4 sowie den 
Excitonenradius berechnen. Die GréBe der in diese Formel einzusetzenden 
Dielektrizitatskonstante ¢ hangt davon ab, wie groB der Excitonenradius 
ausfallt. Fiir groBe Radien ist die statische Dielektrizitatskonstante ey 
zu verwenden, fiir kleinere die optische e,,. Eine von HAKEN! ange- 
gebene Formel zeigt, daB bei den iibrigen Jodiden die Verwendung von 
Eo fiir den ersten und zweiten Anregungszustand des Excitons gerecht- 
fertigt ist. Wendet man die gleiche Deutung auf die bei 6,10 eV liegende 
Andeutung einer Stufe beim kubischen LiJ an, so findet man fiir den 


Abstand der ersten Excitonenbande vom Kontinuum E£,,,=0,21 eV, | 


fiir die reduzierte effektive Masse des Excitons uw =0,23 m, und fiir die 
Excitonenradien des ersten und zweiten Anregungszustandes 7, = 
8,85 A, 7, =35,4 A. Diese Werte passen alle gut in die Reihe der iibrigen 
Alkalijodide des NaCl-Typs (sieche Tabelle 1 und 2 der vorigen Arbeit14), 
Hier ist aber die von HAKEN angegebene Bedingung fiir die Verwendung 
VON €, 7; =v 4 = 22,5 A, schon bei 7, nicht mehr erfiillt. Damit diirfte 


7, in Wirklichkeit noch betrachtlich gréBer sein. Wir finden also im. 


kubischen LiJ ein Beispiel, bei dem die Teilchen des Excitons bei ihrer 


12 Strukturbericht I, S. 101. 

13 Oxamoto, Y.: Nachr. Akad. Wiss. Géttingen Ila, Nr. 14, 1956. 
14 FISCHER, F., u. R. Hitscu: Nachr. Akad. Wiss. Gottingen, l.c. 
© Haken, H.: J. Phys. Chem. Solids 8, 166 (1959). 
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gegenseitigen Bewegung im ersten Anregungszustand nur die Hiillen 
der umliegenden Ionen polarisieren; dagegen verriicken sie im zweiten 
Anregungszustand bei ihrer gegenseitigen Bewegung bereits die Ionen 
als Ganzes. 

Das Intensitaétsverhaltnis der Excitonenbanden des ersten und 
zweiten Anregungszustandes spricht dafiir, daB die Banden zu einer 
Serie direkter erlaubter Uberginge gehéren. Nach Ettiort!* nimmt die 
Oszillatorenstarke 7, mit der Quantenzahl » wie J/n? ab. Fiir f, gilt als 
rohe Abschatzung: /, = (Atomradius/Excitonenradius)*. Bei einem Ver- 
gleich zwischen dem kubischen LiJ und Rb J finden wir /, (LiJ)//, (Rb J) 
= 1/10. Wie das in™ gemessene Excitonenspektrum des RbJ zeigt, 
ftihren nur wenige Prozent der langwelligsten Serie ins Kontinuum. 
Setzen wir voraus, daB die /-Summe iiber die gesamte langwelligste 
Serie der Excitonen samt Kontinuum fiir LiJ und RbJ ungefahr gleich 
ist, — eine Bedingung, die noch einer besonderen Priifung bedarf —, 
so folgt aus der obigen Abschatzung der Oszillatorenstarken, daB bei 
LiJ, kub. etwa 90% der zur langwelligsten Serie gehérigen Absorption 
ins Kontinuum fihrt. Demgema8 wollen wir die breite Bande mit 
ihrem Maximum bei 6,37 eV einem dem langwelligsten Serienspektrum 
anschheBenden Kontinuum zuschreiben. Das Entsprechende gilt fiir AgCl. 

Fiir die hexagonale Form des LiJ ist der Wurtzit-Typ am wahr- 
scheinlichsten. Dafiir spricht neben den von RUHL!’ angefiihrten Griin- 
den die Tatsache, daB die im periodischen System benachbarte II A- 
VIB-Verbindung MgTe ebenfalls Wurzitstruktur besitzt. Demgegen- 
uber kristallisieren alle tibrigen Mg-Chalkogenide genau wie die Li- 
Halogenide im NaCl-Typ. SchleBlich findet man analoges chemisches 
Verhalten. LiJ und MgTe sind beide stark hygroskopisch und leicht 
oxydierbar. Zur Fig. 4 mit dem Satelliten ware zu sagen, da hier 
vielleicht eine Mischung von hexagonal und kubisch dichtester Packung 
der J--Ionen vorliegen kann. Die Verschiebung des Satelliten nach 
langeren Wellen im Falle von Zinkblendestruktur steht im Einklang mit 
der gegeniiber der Wurtzitstruktur kleineren Madelung-Konstante. 

Die in Fig. 3 gezeigte schrittweise Umwandlung der amorphen Form 
des LiJ in die hexagonale besitzt groBe Ahnlichkeit mit einer friiher 
untersuchten Umwandlung am System KJ +10% KI18. Der wesent- 
liche Unterschied ist, daB die Kristallisation bei LiJ sehr pl6étzlich be- 
ginnt und unmittelbar groBe einkristalline Bereiche entstehen, da 
keinerlei Bewegungshinderung durch Fremdbausteine vorliegt. Beim 
KJ wird die Ausbildung gréBerer einkristalliner Bereiche durch die F-- 
Ionen gehemmt. Diese miissen erst durch Diffusion weggeraumt werden. 


16 ErriottT, R.J.: Phys. Rev. 108, 1304 (1957). 
HN GAsHe, NSP Mo Gh Sh seule 
18 FISCHER, F.: 1. c. 
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Der in Fig. 2 festgehaltene experimentelle Befund, daB die amorphe 
Form des LiJ bis zu 113 °K noch vdllig stabil bleibt, weist auf das 
Vorhandensein einer Aktivierungsenergie fiir die Bildung wachstums- 
fahiger Keime hin. Andererseits kénnen wir aus der deutlichen Erhohung 
der Absorption in der Excitonenbande schlieBen, daB bereits beim Auf- 
warmen auf 100 °K gewisse Ordnungsvorgange stattfinden, die zu einer 
stabileren Form des amorphen Zustandes fihren. 

Wenn von der amorphen Form des LiJ die Rede ist, so soll damit 
nicht zum Ausdruck kominen, daB dieser Zustand starkster Unordnung 
mit jeder der beiden kristallinen Formen gleich wenig zu tun hat. Zu- 
mindest ist ja die Tendenz vorhanden, nur hexagonale Kristallkeime 
zu bilden. Doch méchte man an Hand der Excitonenspektren eine viel 
starkere Verwandtschaft zur hexagonalen Struktur vermuten. Dem- 
gegentiber diirfte ein grundsatzlicher Unterschied im Bindungstyp die 
direkte Umwandlung dieser amorphen Form des LiJ in die kubische 
ausschheBen. Vielmehr ist anzunehmen, daB die kubische Form des 
LiJ ihren eigenen ,,amorphen‘‘ Zustand besitzt. R6éntgenographisch 
wird man beide kaum unterscheiden kénnen. Hier liefert das ultra- 
violette Absorptionsspektrum eine viel empfindlichere Anzeige ftir 
Unterschiede in der Struktur. 

Die Identifizierung der drei Hydratspektren ist nicht sicher durch- 
fiihrbar. Das liegt hauptsachlich daran, daB das Phasendiagramm nur fiir 
Drucke von einigen mm Hg bekannt ist?®. Eine Extrapolation der 
vorhandenen Kurven zu kleineren Drucken und Temperaturen zeigt, 
daB das Trihydrat stabil bleibt, dagegen das Dihydrat wahrscheinlich 
instabil wird. Die Kurve fin Fig. 1 wird deshalb mit LiJ - 3 H,O identi- 
fiziert, zumal bei Kondensation von mehr H,O nur noch die Absorption 
von Eis additiv hinzukommt. 

Leider ist nur die Kristallstruktur des Trihydrats bekannt. Es 
besitzt ein hexagonales Gitter. Doch wird man annehmen diirfen, daB 
mit zunehmendem Kristallwassergehalt eine VergréBerung des Ab- 
standes ungleicher Ionen stattfindet. Damit verbunden ist eine Ab- 
nahme der Gitterenergie und somit ein Verschieben der ersten Exci- 
tonenbande nach langeren Wellen. Deshalb kann fiir die anderen 
Hydrate 3 > y > x gefolgert werden. Die Anwendung einer der For- 
meln, wie sie von HitscH und Pout und anderen?® angegeben worden 
ist, zusammen mit dem bekannten mittleren Raumbedarf eines Kristall- 
wassermolekiils, liefert keine sichere Aussage fiir die GréBe von x und y. 


Der Deutschen Forschungsgemeinschaft méchten wir sehr fiir die Bereitstellung 
von Hilfsmitteln zur Durchfiihrung dieser Arbeit danken. 


kMatoarre (C510, ie ley topeneia> Ih, e 


20 Zusammenstellung in LANDOLT-BORNSTEIN, 6. Nobile. We Byes ech Iireril, kale 
stalle, S. 869. 
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Supraleitung aufgedampfter Bleischichten 
mit Zusatz von Gadolinium 
Von 
KLAUS SCHWIDTAL 
Mit 3 Figuren im Text 


(Eingegangen am 8. Februar 1960) 


The influence of the paramagnetic impurity gadolinium on the superconducting 
properties of lead has been studied. Both components were forced to form an alloy 
by condensing them simultaneously from the vapour phase on a substrate at low 
temperature. The superconducting transition temperature (Z,) decreases linearly 
with increasing Gd content. For JT, vs. Gd concentration the measurements yield 
dT,/dc = —2- 10? °K. This result is discussed from the viewpoint of the theories 
by BALTENSPERGER and by SuuHL and Matruaias, and compared with the results on 
other systems. 


§ 1. Einleitung 


In einer Reihe von Arbeiten sind im Institut verschiedene Supra- 
leiter mit Zusdtzen von Ubergangsmetallen untersucht worden. SCHER- 
TEL! und Opitz? haben Zinn bzw. Indium als Grundmaterial gewahlt. 
BarTH?4 hat Messungen an Wismut und Blei mit Mangan-Zusatz durch- 
gefiihrt. Dabei hat sich gezeigt, daB die Ubergangstemperatur linear 
mit der Zusatz-Konzentration erniedrigt wird. Fiir die Erklarung dieses 
Effektes hat BARTH*:4 abgeschatzt, daB die durch die paramagnetischen 
Zusatz-Atome eingebrachte Dichte der magnetischen Feldenergie ver- 
gleichbar ist mit der Energiedichte des kritischen Feldes. 


Bei diesen Messungen ist die Mischung der Legierungskomponenten 
durch ,,abschreckende Kondensation‘‘ erzwungen worden.  Hierfiir 
werden die Legierungskomponenten gleichzeitig verdampft und auf 
einen tiefgekiihlten Schichttrager kondensiert; dabei wird die durch 
den Aufdampfvorgang gegebene statistische Unordnung der Schicht- 
atome eingefroren. Mit dieser Methode entstehen die Schichten in 
einem sehr gestérten Gitteraufbau; ein eventueller EinfluB dieser Gitter- 
stérungen auf die Supraleitung muB bei der Auswertung der Messungen 
beriicksichtigt werden. Dafiir ist man aber sicher, daB der Zusatz 
homogen (atomdispers) in der Schicht verteilt ist. Bei den meisten 


1 ScHERTEL, A.: Dissertation Erlangen 1950; Phys. Verh. 2, 102 (1951). 
2 Oprrz, W.: Z. Physik 141, 263 (1955). 

3 BarTH, N.: Z. Physik 142, 58 (1955). 

4 Bart, N.: Z. Physik 148, 646 (1957). 
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Systemen aus einem Supraleiter und einem Ubergangselement besteht ] 
die Schwierigkeit namlich darin, daB sich die Zusatze beim Abkihlen J 


aus der Schmelze ausscheiden. 


Am kompakten Material haben Matruias et al.® den Einflu® der 


seltenen Erden auf die Supraleitung des Lanthans magnetisch beobach- 


tet. Diese Messungen weisen darauf hin, da8 zwischen der Verschiebung | 
der Ubergangstemperatur und dem Spin der Zusatz-Atome eine Be- | 
zichung besteht. Die gleiche Deutung erlauben Messungen von MULLER® 


an Vanadium mit Ubergangselementen. 


Bei den oben genannten Messungen an Schichten erweisen sich | 
Chrom und Mangan als besonders wirksam fiir die Erniedrigung der 
Ubergangstemperatur. Im Vanadium ist ihre Wirkung um etwa eine 


GréBenordnung geringer. Diese Abweichung kann bislang nicht erklart 
werden. Bei der Deutung dieser an Schichten erhaltenen MeBergebnisse 
wird eine quantitative Betrachtung allerdings auch dadurch erschwert, 
daB man nicht sicher weiB, mit welcher Elektronenkonfiguration sich 
der Zusatz im Wirtsgitter einbaut, wie groB also magnetisches Moment 
und Spin der Zusatzatome im Supraleiter sind. Darum war schon von 
BartTH* darauf hingewiesen worden, daB diese Schwierigkeit entfallt 
bei Verwendung seltener Erden als paramagnetischen Zusatz. Denn 
von den Lanthanidionen wei man, daB die Elektronenzahl der inneren 
4f-Schale selbst in chemischen Verbindungen gegeniiber den freien 
Atomen vielfach unverandert bleibt. Dies ist z.B. beim Gd** der Fall. 

Nachdem jetzt reinste seltene Erden in Metallform erhaltlich sind, 
soll darum in dieser Arbeit der EinfluB des Zusatzes einer seltenen Erde 
auf die Supraleitung aufgedampfter Schichten untersucht werden. Es 
wird Gadolinium gewahlt, weil Gd von allen seltenen Erden den gréBten 
Spin hat (Gd%*:). Fiir Blei als Supraleiter spricht die relativ hohe Uber- 
gangstemperatur, die es gestattet, die Wirkung des Gadoliniums iiber 
einen groBen Temperaturbereich zu verfolgen. Dazu kommt, daB durch 
die abschreckende Kondensation die Ubergangstemperatur von Blei 


fast nicht gedndert wird. Fiir dieses System Pb-Gd ist es wieder not- | 


wendig, die Methode der abschreckenden Kondensation zu benutzen, 
weil es keine Mischkristalle mit kleinem Gd-Gehalt gibt. 


§ 2. Experimentelles 


Der fiir die Messungen verwendete Helium-Me8kryostat ist bereits 
in fritheren Arbeiten beschrieben’. Er arbeitet nach der Methode der 


einmaligen adiabatischen Expansion und gestattet Messungen zwischen _ 


4,3 und 350 °K. 


> Matruias, B.T., H. Sunt and E. CorEnzwit: Phys. Rev. Lett. 1, 92 (1958). 
§ MULLER, JEAN: Helv. phys. Acta 32, 144 (1959). 
7 BucKEL, W., u. R. Hivscw: Z. Physik 131, 420 (1952). 


Supraleitung aufgedampfter Bleischichten 565 


Die Technik der Probenherstellung durch ,,abschreckende Kondensa- 
tion’ bedingt es, daB an Schichten gemessen wird. Die Schichten sind 
10mm lang und 1mm breit; ihre Dicke betragt etwa 500 A. Diese 
Schichtdicke scheint uns zu gewahrleisten, daB keine fiir , diinne Schich- 
ten“ spezifischen Effekte mehr auftreten. Die Schichten werden auf 
eine kristalline Quarzplatte aufgedampft, die mit dem Heliumbad in 
Warmekontakt steht. Wahrend des Aufdampfens betragt die Tempera- 
tur des Schichttragers infolge der Warmeeinstrahlung 6 bis 7°K. Das 
Messen an Schichten bedingt ferner, daB der Eintritt der Supraleitung 
aus einer Widerstandsmessung ermittelt wird. Als Strom- und Span- 
nungselektroden dienen aufgedampfte Goldelektroden. Eine ausfiihr- 
liche Beschreibung der Anordnung findet man bei BUCKEL und HILscu?. 


Die Herstellung der zu verdampfenden Proben bereitet wegen der 
Unléslichkeit von Gadolinium in Blei gewisse Schwierigkeiten. Um eine 
moglichst feine Verteilung des Gadoliniums in Blei zu erreichen, wird 
folgendermaBen verfahren: Ausgegangen wird von einer Probe mit dem 
héchsten benédtigten Gd-Gehalt, im folgenden ,,Ausgangslegierung'‘ 
genannt. Dazu werden abgewogene Mengen von Blei und Gadolinium 
in einem vorher ausgegliithten, induktiv geheizten Tantal-Tiegel unter 
Helium-Schutzgas zusammengeschmolzen. Der erhaltene Regulus wird 
durch wiederholtes Auswalzen homogenisiert. Um Proben mit kleinerer 
Gd-Konzentration zu erhalten, wird ein von BARTH* angegebenes Ver- 
fahren verwandt: Entsprechende Mengen Ausgangslegierung und reines 
Blei werden zusammengewalzt. 

Aufgedampft werden die Schichten aus einem V-férmigen Wolfram- 
band nach der in diesem Institut schon mehrfach angewandten ,,Dreh- 
rohr-Ofen-Methode‘‘, mit der die Nachteile einer fraktionierten Ver- 
dampfung vermieden werden: Aus einem Drehrohr wird die Legierung 
in so kleinen Portionen auf das Wolframband gestreut und verdampft, 
daB jede Portion einen Schichtbelag von nur wenigen Atomlagen 
liefert. Die so entstehenden Schichten kénnen als homogen angesehen 
werden. 

Es hat sich gezeigt, daB Wolfram als Bandmaterial besonders 
geeignet ist. Messungen an Schichten, die durch Verdampfen von einem 
Tantalband erzeugt werden, ergeben keine reproduzierbaren Ergebnisse. 
Vielmehr zeigt sich, daB bei dem wiederholten Auswalzen ein Teil des 
Gadoliniums oxydiert zu werden scheint und dieses Oxyd nicht mit- 
verdampft. Beim Verdampfen vom Wolframband aber wird das even- 
tuell oxydierte Gadolinium am heifen (weiBglithenden) Band wieder 
reduziert, ahnlich wie es v. WARTENBERG und MoEH_' fiir die Oxyde des 
Aluminiums, Magnesiums, Thoriums und Zirkoniums beobachtet haben. 


8 WARTENBERG, H. v., u. H. MoEnL: Z. phys. Chem. 128, 439 (1927). 
Z. Physik. Bd. 158 SH 
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Zum Nachweis dieses Reduktionseffektes wird eine Schicht durch Ver- 
dampfen von Gd,O, vom weibglithenden Wolframband erzeugt. Diese 
Schicht zeigt metallische Leitfaéhigkeit. Auch zeigt eine durch Ver- 
dampfen von Pb + Gd,O, hergestellte Schicht die gleichen Supraleit- 
eigenschaften wie eine durch Verdampfen von Blei mit der entspre- 
chenden Menge Gd-Metall erzeugte Schicht. 

Die Dicke der Schichten wird aus dem temperaturabhangigen Anteil 
des Widerstandes der getemperten Schicht bestimmt. Bei einigen 
Schichten wird die Dicke anschlieBend noch nach einer optischen Inter- 
ferenzmethode von ToLansKy gemessen. Diese Methode ergibt etwas 
héhere Werte. Die gleiche Beobachtung hat NIEBUHR® an reinen Me- 
tallen gemacht. 

Gadolinium-Gehalt und Homogenitat der Ausgangslegierung werden 
durch eine Analyse gepriift. Da eine chemische Analyse eine vorherige 
Abtrennung des Bleis voraussetzt, diese Abtrennung aber bei den fiir 
die Analyse zur Verfiigung stehenden geringen Probenmengen nicht 
sicher méglich ist, wird eine Analyse durch elektronen-paramagnetische 
Resonanz gemacht, im folgenden ,,ERP-Analyse“ genannt. Da Blei 
diamagnetisch ist, braucht es fiir diese Analyse nicht abgetrennt zu 
werden. Die Analysen-Proben werden in das Nitrat tiberfiihrt, im Ver- 
haltnis 1:10 oder 1:100 mit reinstem Bleinitrat zusammengemorsert, 
und das Pulver wird im Vakuum in Quarzréhrchen gleichen Durchmessers 
eingeschmolzen. Die fiir die Absorptions-Messungen verwendete Re- 
sonanzapparatur ist ein Varian EPR Spectrometer Model V 4500. Der 
Gd-Gehalt der Proben wird aus einer Eichkurve ermittelt, die an 
Proben mit bekanntem Gd-Gehalt aufgenommen worden ist. Die er- 
haltenen Ergebnisse sind auf 30% genau. 


§ 3. MeBergebnisse 


Das grundsatzliche Verhalten einer Bleischicht von etwa 300A 
Dicke mit Zusatz von 1,4 Atom-% Gadolinium ist in Fig. 1 dargestellt. 
Aufgetragen ist der elektrische Widerstand der Schicht iiber der Tem- 
peratur. Die zugehdrigen Ubergangskurven zur Supraleitung sind links 
mit stark vergroéBertem Temperatur-MaBstab herausgezeichnet. 

Beim Abkiihlen unmittelbar nach der Kondensation ist der Schicht- 
widerstand bei 4,8°K auf die Halfte des Restwiderstandes R, abge- 
sunken*. Diesen Punkt nennen wir Sprungpunkt, die zugehérige Tem- 
peratur Ubergangstemperatur J. Die Schicht wird anschlieBend 1 Std 
bei 20 °K getempert. Sprungpunkt und Restwiderstand verandern sich 

* Der Anstieg des Widerstandes kurz vor Eintritt der Supraleitung wird bei 


allen Messungen gefunden. Eine Erklarung kann bislang nicht gegeben werden. 
® NIEBUHR, J.: Z. Physik 132, 468 (1952). 
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dadurch nur wenig. Bei weiterem Erwarmen zeigt der Widerstand 
zwischen 20 und 40 °K einen steilen Abfall um etwa 60%. Weiteres 
Tempern bei héheren Temperaturen fiihrt zu einem stetigen Abbau des 
Restwiderstandes bei einer gleichzeitigen Erhdhung der Ubergangs- 
temperatur. Daraus folgt, daB das Gadolinium beim Tempern ausge- 
schieden wird. 


Der steile Widerstandsabfall zwischen 20 und 40 °K weist darauf 
hin, daB die Schicht zumindest teilweise in einem besonders gestérten, 
,amorphen*‘ Zustand kondensiert. Dieser Widerstandsabfall wird mit 


Ph+74At-% Gd 


i 


elektr. Widerstand 


0 700 200 °K 300 
Jemperatur 


Fig. 1. Widerstandsverlauf einer bei 7 °K kondensierten Pb-Schicht mit einem Zusatz von 1,4 Atom-% Gd. 
Schichtdicke etwa 300 A. Die Schicht wurde bei 20 °K 1 Std getempert und erneut abgekiihlt. Entsprechend 
bei 90 °K und bei Zimmertemperatur 


zunehmender Schichtdicke kleiner. Bei einer Schicht von 600 A Dicke 
betragt er nur noch etwa 10%. Das steht in Ubereinstimmung mit un- 
veroffentlichten Messungen von HiLscH und SCHERTEL an Zinn mit 
Zusatzen, bei denen sich der amorphe Zustand um so leichter erreichen 
lieB, je diinner die Schichten waren. Diinne Pb-Gd-Schichten zeigen 
eine etwas tiefere Ubergangstemperatur als dicke Schichten der gleichen 
Gd-Konzentration. Das weist ebenfalls darauf hin, da8 in dicken 
Schichten der amorphe Anteil geringer ist als in diinnen Schichten. 
Denn aus unver6ffentlichten Messungen von GLOVER wei man, dab 
amorphes, reines Blei einen Sprungpunkt haben miiBte, der um 0,7 “K 
tiefer liegt als der von kristallinem Blei. 


Den EinfluB verschiedenen Gd-Gehaltes auf die Supraleitung zeigt 
Fig. 2. Aufgetragen ist das Verhaltnis Schichtwiderstand zu Rest- 
widerstand. Alle eingezeichneten MeBkurven gehdren zu Messungen, 
die mit Verdiinnungen einer Ausgangslegierung gemacht worden sind. 
Der Gd-Gehalt der zugehérigen Ausgangslegierung betragt nach Einwaage 

Sie 
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2,7 Atom-% Gd. Dabei ist der Gewichtsverlust beim Zusammen- jf! 


schmelzen als Verdampfen von Blei angenommen, weil Blei wesentlich 
leichter verdampft als Gadolinium. Nach mehrfachem Auswalzen | 


werden der Ausgangslegierung an verschiedenen Stellen Proben ent- 1) 


nommen und durch EPR-Analyse untersucht. Die Ergebnisse legen 
zwischen 1,8 und 2,3 Atom-% Gd. Der Mittelwert ist 2,1 bzw. 2,1 + 
0,6 Atom-% Gadolinium unter Beriicksichtigung der Ungenauigkeit der 
Eichkurve. Die Homogenitat der Ausgangslegierung ist also nur inner- 
halb dieser Fehlergrenzen gewahrleistet. 

Es wird ferner durch EPR-Analyse untersucht, ob das Gadolinium 
quantitativ mitverdampft. Dazu wird eine besonders dicke Schicht 
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Y OAT. =f Gd 


OS 


Widerstandsverhalinis R/Rp 
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Fig. 2. Ubergangskurven von Pb-Schichten mit verschiedener Gd-Konzentration. R, Restwiderstand 
unmittelbar nach der Kondensation bei 6 bis 7 °K 


aufgedampft, mit einem Quarzglasschaber abgekratzt, gewogen und 
analysiert. Es ergibt sich innerhalb der Fehlergrenzen der Methode 
Ubereinstimmung mit einer Analyse der unverdampften Probe. 


Die Messung mit 0% Gd wird unter den gleichen Bedingungen 
durchgefiihrt wie die Messungen an Gd-haltigen Schichten. Man erhalt 
nahezu den Sprungpunkt des kompakten Materials. Hiermit wird 
sichergestellt, daB durch die Art der Probenherstellung und Verdamp- 
fung keine unbestimmten Einfliisse auftreten. 


Die in Fig. 2 dargestellten Ubergangskurven zeigen zum Teil eine 
auffallende Breite. Wir méchten hierfiir den teilweisen Gehalt an 
,amorphem* Blei verantwortlich machen. Die Streuung in der Uber- 
gangstemperatur fiir Schichten gleichen Gd-Gehalts ist ebenfalls aus 
dem amorphen Anteil in Abhangigkeit von der Schichtdicke verstand- 
lich. Jedoch muB man auch die Ungenauigkeit der Gd-Konzentrations- 
Angabe beriicksichtigen. Die Streuung der Ubergangstemperatur liegt 
innerhalb der angegebenen Fehlergrenzen. 
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§ 4. Diskussion 
In Fig. 3 ist eine Reihe von Ubergangstemperaturen in Abhangig- 
keit von der Gd-Konzentration aufgetragen. Die Werte sind den Kurven 
der Fig. 2 entnommen. Da in allen bisher untersuchten Fallen zwischen 
Sprungpunktverschiebung und Zusatz-Konzentration ein sehr guter 
linearer Zusammenhang festgestellt worden ist, wird durch die MeB- 
punkte in Fig. 3 eine Gerade gelegt. Ihre Steigung betragt 
aT, 
dc as 


(2,0 + 0,6) - 102 °K. 


(c ist der relative Anteil der paramagnetischen Atome, bezogen auf die 
Gesamtzahl der Atome). Der Fehler ist bedingt durch die Streuung der 
MeBpunkte und die Ungenauigkeit : 
der Konzentrationsangabe auf der 
Abszisse. Dieser Fehler ist klein 
genug, um das Ergebnis dieser Arbeit 
eindeutig mit den Ergebnissen der in 
der Einleitung genannten Arbeiten 
vergleichen zu kénnen. Dazu ist in 
Fig. 3 gestrichelt die entsprechende 
Gerade fiir Pb-Mn nach BARTH? ein- 2 
getragen. Man sieht, daB die Wir- 

kung von Gadolinium um den Fak- 

tor 10 geringer ist als die von Mangan. 0 


Ubergangstemperatur 
* 


At = sae 


7 2 
Zusotz von Gadolinium 


Dieses Ergebnis ist itiberraschend: 
Sowohl auf Grund der 4lteren An- 
nahme, daB die Wirkung auf dem 
magnetischen Moment der Zusatz- 
Atome beruht, als auch auf Grund 


Fig. 3. Ubergangstemperatur zur Supraleitung 
von Bleischichten in Abhangigkeit von der Gd- 
Konzentration. Die Querstriche deuten die 
Ungenauigkeit der betreffenden Konzentrations- 
Angabe an, die durch den Fehler der Analyse 
der Ausgangslegierung bedingt ist. Gestrichelt 
die entsprechende Gerade ftir Pb + Mn 


der neueren Auffassung, daB fiir die 
Wirkung der Spin der Zusatz-Atome spezifisch ist, erwartet man, dab 
Gadolinium die Supraleitung starker beeinfluBt als Mangan. 

Vergleicht man dagegen die Wirksamkeit von Gadolinium in Blei 
mit der in Lanthan, so besteht Ubereinstimmung in der GréBenordnung : 


bir LazGdistdt ac —S4- 107K, 
fir Pb-Gdinct giao = 2.0» 1027K. 


Dies legt die Vermutung nahe, daB man fiir das Verhalten der kompakten 
La-Gd-Proben und der Pb-Gd-Schichten den gleichen Mechanismus 
verantwortlich machen kann. Darum sollen diese Messungen auch noch 
an Hand der Theorien von BALTENSPERGER?? und SuHL und MATruias!! 
10 BALTENSPERGER, W.: Helv. phys. Acta 32, 197 (1959). 
11 Sunt, H., and B.T. Matruias: Phys. Rev. 114, 977 (1959). 
Z. Physik. Bd. 158 
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verglichen werden, die quantitativ den Mechanismus beschreiben, an § 


den man seit den Messungen von MATTHIAS? glaubt. 


Diese Theorien beriicksichtigen den EinfluB der Spin-Austausch- 


wechselwirkung zwischen den Leitungselektronen und den paramagne- 


tischen Ionen im Rahmen der Theorie von BARDEEN, COOPER und ff 


SCHRIEFFER. Nach BALTENSPERGER ist der Einflu8 paramagnetischer | 


Zusatze auf die Supraleitung gegeben durch die Beziehung 


(Bei SuHL und Marruias tritt in der entsprechenden Beziehung rechts 


der Faktor 4/1,75 dazu.) Dabei bedeuten T, die Ubergangstemperatur, | | 


c den relativen Anteil der paramagnetischen Ionen, bezogen auf die | 


Gesamtzahl der Atome, J die Austauschenergie der Spin-Kopplung 
zwischen einem paramagnetischen Ion und einem Leitungselektron, 
S den Spin der paramagnetischen Ionen, v9 die Zustandsdichte an der 
Fermi-Grenze, k die Boltzmannsche Konstante und N die Anzahldichte. 
Die Zustandsdichte yy kann man mit Hilfe der Sommerfeld-Relation 
y =2n7k?»,/3 auf die spezifische Elektronenwarme yT zuriickfiihren. 
Nimmt man an, daB fiir die Systeme die y-Werte der reinen Supraleiter 
gelten, und kennt man den Spin S der Zusatz-Ionen, dann kann die 
Austauschenergie J berechnet werden. Man erhalt: 


Fiir Pb-Gd J =0,026eV; 
fir La-Gd J =0,023 eV, 


also nahezu denselben Wert. In der gleichen GréSenordnung liegen 
auch die Austauschenergien fiir die Messungen von MULLER® an Vana- 
dium. Es istiz.B. 


fir V-Fe J =0,032 eV. 


Nimmt man an, daB das J unabhangig vom untersuchten System 
eine Konstante ist, so haben wir an diesem Beispiel Pb-Gd gezeigt, daB 
in einer Schicht unserer Abmessungen gegentiber einer kompakten 
Probe keine Besonderheiten auftreten. 


Die Annahme, daf J eine Konstante ist, vertragt sich aber nicht mit | 


allen vorliegenden MeBergebnissen. Wir haben diese daher in der nach- 
folgenden Tabelle noch einmal alle zusammengestellt. 

Wie die Tabelle zeigt, ist die Wirksamkeit von paramagnetischen 
Zusatzen in verschiedenen Supraleitern zum Teil so unterschiedlich, 


daB die GréBe des Spins allein nicht dafiir verantwortlich gemacht | 
werden kann. Will man die beobachtete Sprungpunktverschiebung mit | 
dem oben zitierten Modell erklaren, dann mu8 man bis um den Faktor 10 
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verschiedene /-Werte annehmen. Damit entzieht sich aber die Theorie 
einer experimentellen Nachpriifung, wenn man nicht Aussagen iiber den 


fiir das jeweilige System zu erwartenden J-Wert machen kann. 


Tabelle. Werte von —dT,/dc (in °K) fiiy magnetische Zusétze 


Supraleiter 


+Cr 


+ Mn 


+ Fe + Co + Gd 
Abschreckend kondensierte Schichten: 
In2 6500 5300 250 if 
Sn! - 1600 7 6900 110 15 
Pb - 21004 asl 200 
BiB 300 1400 . | 7 
Kkompaktes Material: 
ve 55 | 90 115 | HES Z 
Le? ; | 7 510 
CuS?!2 . | — en - - 
Herrn Prof. Dr. R. Hirscuw danke ich sehr fiir die Aufnahme in sein In- 


stitut, fiir die Anregung zu dieser Arbeit und seine férdernde Anteilnahme an 


ihrem Verlauf. 


12 BUCKEL, W., u. R. Hirscu: Z. Physik 128, 324 (1950). 
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Herrn Prof. Dr. W. Bucket und Herrn Dr. G. v. MINNIGERODE 
danke ich fiir Ratschlage und Diskussionen. 
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Einzelnachweis von Elektronen (15 bis 50 keV) 
in Kernphotoplatten* 


Von 
R. WITTEKINDT 
Mit 2 Figuren im Text 


(Eingegangen am 21. September 1959) 


Nuclear track emulsions (Ilford G5) were used for counting of single slow electrons. 
They had to be accelerated by high voltage of about 30 kV and were incident 
vertically. The pulsed electron-beam was measured in a cage, single pulses were 
shot on the emulsion. The developed plates were photographed under the micro- 
scope and the tracks counted on the enlarged copies. The results are: about 40% of 
incoming electrons can be found as tracks in the emulsions. This number varies 
between different emulsions (of same type G5), within one plate the numberof 
tracks is better proportional to the number of electrons than between different 
plates. With a counting result 7 one may expect the true result under 90% se- 


curity within ++ 2/7. 
Einleitung 


M.A.S. Ross und B. ZAjAK! haben die Reichweite und K6rnerzahl 
von Spuren langsamer Elektronen (von 15 keV an aufwarts) gemessen. 
H. LEvi und A.S. HoGBEN? zahlten fiir Zwecke der Autoradiographie 
die Spuren in Kernphotoplatten, nachdem eine radioaktive Folie be- 
stimmte Zeit auf die Emulsion gelegt worden war. In der vorliegenden 
Arbeit wird untersucht, inwieweit Elektronen sehr kleiner Energie 
(einige eV), unter Verwendung einer Nachbeschleunigung, in Kern- 
photoplatten einzeln nachgewiesen werden kénnen; aus experimentellen 
Griinden ist dabei eine geringe Nachbeschleunigung wiinschenswert. 


1. Vorversuche, Entwicklung der Piatten 


Elektronen aus einer ,,Elektronenkanone‘ (Gliithfaden, Wehnelt- 
Blende und Anode) werden mit 15 bis 50 kV nachbeschleunigt und fallen 
dann wahlweise in einen Kafig (zur Messung des Strahlstromes) oder auf 
die Kernphotoplatte (Spuren einzelner Elektronen). 


* Auszug aus D 77. 
1 Ross, M.A.S., u. B. Zayak: Nature, Lond. 162, 923 (1948); 164, 311 (1949). 


> Levi, H., u. A.S. HocBen: Dan. Mat. Fys. Medd. 30, Nr. 9, 2 (1955). 
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In Vorversuchen wurde das Aussehen der Spuren bei verschiedenen Einfalls- 
energien, Einfallswinkeln und Plattensorten untersucht. Verwendet wurden die 
Typen G5 von Iford (London) und NTB 2 von Kodak (Rochester, USA). Das Aus- 
sehen der Spuren war auf beiden gleich. Wegen groberer Empfindlichkeit der NTB2 
gegen Licht (z.B. Glihlicht der Kathode) wurden schlieBlich die wesentlichen 
Messungen mit Ilford G5 (Emulsionsdicke 50) durchgefiihrt*. Dabei ergaben 
Elektronen mit gr6Beren Energien langere punktierte Spuren, die teilweise nicht 
mehr im Tiefenscharfebereich der mikroskopischen Aufnahmen lagen und sich bei 
groBerer Spurdichte leicht verwirrten. Kleinere Energien fiihrten zu Spuren, 
welche zu kurz und darum von zufalligen Schleierballungen nicht mehr recht zu 
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Fig. 1. Mikroaufnahme, die nebeneinander Spuren von Elektronen (links) und Einzelkorner infolge 
Kathodengliihlicht (rechts) zeigt 


unterscheiden waren. Die giinstigsten Verhaltnisse ergaben sich fiir Energien von 
etwa 30 keV. Verschiedene Winkel zwischen senkrechtem und streifendem Einfall 
leferten Spuren gleichen Aussehens. Daher wurde fiir die endgiiltigen Messungen 
nur senkrechter Einfall verwendet; senkrechter Einfall hat auBerdem vermutlich 
den Vorteil, daB ein Minimum an Elektronen die Emulsion infolge Rtiickwéartsstreu- 
ung spurlos verlaBt. Das Aussehen der Spuren von 27 keV-Elektronen zeigt Fig. 1. 
Man erkennt, da Elektronenspuren (linke Halfte, zasammenhangende Komplexe 
von 4 bis 8 Silberk6rnern) sich von Lichtspuren (rechte Halfte, Einzelk6rner) deut- 
lich unterscheiden. GrdBere, verzweigte Komplexe wurden als Spuren von zwei 
bzw. drei Elektronen gedeutet. Spuren der kosmischen Strahlung storten nicht, 
da sie als lange, punktierte Ketten zu erkennen waren. Mit dem Alter der Platten 
nimmt der chemische Schleier zu; dadurch wird die Auswertung miihsamer und 
— wegen zufalliger Schleierballuangen — ungenauer. Immerhin konnten die 
Platten bei Lagerung im Kiihlschrank (5° C, ohne Abschirmung) innerhalb 4 Wochen 
nach Eingang noch verwendet werden. Auf einigen Platten fanden sich Bereiche 
geringerer Empfindlichkeit, die durch schwacheren Untergrund und_ kleinere 
Spurenkomplexe auffielen. 

* Mrs. M.A.S. Ross, Dep. of Nat. Phil, University of Edinburgh, sandte uns 
eine ihrer G5-Ilford-Platten mit Elektronenspuren zu Vergleichszwecken, wofiir 
wir ihr auch an dieser Stelle unseren Dank aussprechen. 
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Die Entwicklung war insofern nicht besonders kritisch, da es auf die 
Anzahl der Spuren, weniger auf ihre Gréfe ankam. Beziiglich der Einzel- 
heiten der Entwicklung sei auf die Dissertation verwiesen. 


2. Aufbau der MeBapparatur 

Die Apparatur besteht aus Elektronenkanone, (Anodenspannung 150 V), 
Nachbeschleunigungsstrecke und MeBkafig. Ein zentraler Bereich des Elektronen- 
strahles fallt durch eine MeBblende von 0,5 mm @% in den Kafig. Nur auf diesen 
,,Bereich‘‘ kommt es im folgenden an; er liegt etwa in der Mitte des Strahlquer- 
schnittes am Ort der Mefblende bzw. der Photoplatte. Das gesamte durch den 
Elektronenstrahl auf der Photoplatte geschwarzte Gebiet wird im folgenden als 
Fleck‘ bezeichnet. Die genaue Orientierung des ,,Bereiches“ innerhalb des 
» Flecks‘‘ wird auf folgende Weise gefunden: Photographisches Vergr6Berungspapier 
wird auf die MeBblende geklebt und in der iiblichen Weise mit Elektronen be- 
strahlt. Dann wird die Blende abgenommen und gemeinsam mit dem aufgeklebten 
Photopapier in die Entwicklungsbader gelegt, anschlieBend gemeinsam unter dem 
Mikroskop mit Auflicht und Durchlicht betrachtet und die Lage des ,,Bereiches“ 
(Offnung der MeBblende) innerhalb des ,,Flecks‘‘ vermessen. Die genaue Kenntnis 
dieser Lage ist erforderlich, weil die Bestrahlungsdichte tber den ,, Fleck‘ nicht 
konstant ist. Dabei hilft eine absichtliche leichte Unsymmetrie gegentiber der 
optischen Achse des Systems, wodurch das Gliihlicht der Kathode eine geringe 
Schwarzung an einer bestimmten Stelle am Rande des Flecks erzeugt statt im 
Zentrum, die ais Markierung gut zu brauchen ist. 

Die Schwierigkeit eines quantitativen Vergleichs zwischen ge- 
messenem Strahlstrom und Spuren-Zahl in der Photoplatte liegt darin, 
daB selbst bei kleinsten, eben noch durch Elektrometeraufladung meB- 
baren Strahlstrémen die Spurendichte in der Photoplatte immer noch so 
groB ist, daB an eine Auszéhlung von Einzelspuren nicht mehr zu 
denken ist. Um auszahlbare Spurdichten bei meBbarem Strahlstrom zu 
erhalten, wird daher der Strahlstrom in Impulse zerlegt. Eine negative 
Vorspannung von 25 V an der Wehnelt-Blende (welche die Emission 
vollkommen sperrt) wird durch positive ,,Offnungsimpulse‘‘ von 40 p 
sec Dauer aufgehoben, fiir 40u sec wird also die Emission freigegeben. 
Die Messung des Sérahlstromes geschieht bei einer Impulsfolgefrequenz 
von 5000 Hz. Die Photoplatten werden dagegen nur mit 5 bis 40 e7n- 
zelnen Offnungsimpulsen beschossen. Dadurch entsteht eine definierte 
Untersetzung der gemessenen Strahlintensitat um einen Faktor von der 
GréBenordnung 10**. Die Bestimmung der Elektronenzahl, die inner- 
halb des ,,Bereiches“‘ der MeBblende auf die Photoplatte auftrifft, kann 
mit einem Fehler von etwa 15% behaftet sein (im wesentlichen Kapazi- 


tat von Elektrometer und MeBkafig, Flache der MeBblende, Beriick- | 


sichtigung der endlichen Entfernung zwischen Photoplatte und MeB- 


blende). Zu diesem Fehler in der Bestimmung der Elektronenzahl § 
kommen noch Fehler bei der Auszahlung der Photoplatte (z.B. Emp- J 


findlichkeit der Emulsion, subjektive Auszdhlungsfehler) 


* Bei gentigend schwacher Heizung ist die Emission pro Offnungsimpuls bei — 


Einzel- und Dauertriggerung gleich. 
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3. Auswertung 


Um die Spuren einfach und zuverlassig auszahlen zu kénnen, werden die Platten 
unter dem Mikroskop auf 35 mm-Film photographiert, und zwar an 5 bis 12 Stellen 
(meistens 5) gleicher Abstande auf einem Durchmesser durch den ,,Bereich‘‘ der 
MeBblende. Zur Kontrolle des Untergrundes werden bei jeder Platte auch einige 
Stellen zwischen den ,,Flecken‘‘ photographiert. Von allen Aufnahmen werden 
vergroBerte Abziige hergestellt, auf diesen die Spuren angestrichen und ausgezahlt. 
Dadurch werden Ermiidungserscheinungen vermieden, und die fiir die Auswertung 
héchstzulassige Spurdichte (etwa 5 - 10* Spuren/mm? entsprechen 200 Spuren pro 
Bild) ist gr6Ber als bei der direkten Auszdhlung unter dem Mikroskop?. Jeder 
, Bereich“ liefert damit 5 bis 12 Zahlresultate x, deren Mittelwert ¥ ein Ma®8 fiir 
die Spurdichte in diesem ,, Bereich“ ist. Die Anzahl der zufalligen Elektronenspuren 
(pro Bild im Mittel etwa 4) wird von ¥ abgezogen. Als Bezugsflache dient der ,, Be- 
reich’ der MeSblende (0,199 mm?+ 5%). Der vergréBerte Abzug erfaBt dagegen 
nur eine Flache von etwa 4-10-23 mm?2, d.h. die Werte ¥ miissen noch mit einem 
Faktor von etwa 50 multipliziert werden. Kontrollen zeigten, daB bei der Aus- 
zahlung der Spuren keine systematischen Abweichungen auftraten. 


Die Zahl der ausgezéhlten Spuren N, bezogen auf die GréBe der 
Kafigdffnung, wird verglichen mit der Anzahl M der Elektronen pro 
Impuls, die sich aus der Elektrometeraufladung unter Beriicksichtigung 
der Impulsuntersetzung ergibt. Der Quotient A = N/M wird als ,,Nach- 
weiswahrscheinlichkeit*‘ bezeichnet. 


4. MeBergebnisse 
Zur Auswertung wurden 12 Kernphotoplatten (G5) herangezogen, 
41 davon erhielten eine abgestufte Bestrahlung, bei Platte Nr. 3 wurden 
alle Flecken mit gleicher Elektronenzahl erzeugt. 


¥ 
70° | Spurenzah! ‘Plate 


72 
Untergrunda 


Nf 


autgeschossene Elektronen pro mm? 


7 2 Zi $ & 6 7-10" 6 
Fig. 2. Beziehung zwischen Spurenzah] und Zahl der aufgeschossenen Elektronen. (Platte 3 wurde mit nur 
einer Intensitit an drei verschiedenen Stellen beschossen, die anderen Platten mit drei oder vier abgestuften 
Intensitaten) 


In Fig. 2 sind samtliche MeBergebnisse zusammengestellt, wobei die 
Spurenzahl N iiber der Zahl der aufgeschossenen Elektronen M fiir die 
verschiedenen Photoplatten dargestellt ist, beide bezogen auf eine 
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Fliche von 1mm?. Die Betrachtung von Fig. 2 zeigt: In den einzelnen ff 
141 Punktreihen steigt die Spurenzahl linear mit der Zahl der aufge-_ 
schossenen Elektronen an ohne erkennbare systematische Abweichungen. ff 
Vergleicht man die 11 Punktreihen miteinander, so fallt auf, daB die | 
Streuung der Gesamtheit aller MeBpunkte recht erheblich ist. 

Die im Vordergrund stehende Fragestellung der vorliegenden Arbeit | 
betrifft die ,,Nachweiswahrscheinlichkeit‘‘ A. Dazu laBt sich an Hand | 
von Fig. 2 folgendes sagen : | 

Im Durchschnitt iiber alle 12 Platten liegt die Nachweiswahrschein- 
lichkeit mit G 5-Platten* fiir Elektronen von 30 keV bei etwa 40% 
(ausgezogene Gerade in Fig. 2). Die stark unterschiedlichen Werte fiir ff 
die einzelnen Platten sind vermutlich auf mangelnde GleichmaBigkeit 
der Emulsion zuriickzufiihren**. W&ahrend zwischen verschiedenen 


Platten Abweichungen der Nachweiswahrscheinlichkeit vom oben an- §f 


gegebenen Mittelwert um etwa +50% auftreten kénnen, sind innerhalb 
einer Platte die relativen Abweichungen nur von der GréBenordnung 
L10%. 

SchlieBlich kann man nach der statistischen Genauigkeit einerSpuren- 
zahl x fragen. Diese kann im Durchschnitt nicht besser sein, als es der 
Poisson-Verteilung entspricht. Der Standardfehler S, wird im Gegenteil 
groBer als \/x sein, wenn mangelnde Konstanz der Emulsion und der 
subjektiven Auswertung eine merkliche Rolle spielen. Bei Anwendung 
des ¢-Testes und des y?-Testes der Statistik? ergibt sich, daB die Streu- 
ungen im Mittel etwas gréBer sind, als es der Poisson-Verteilung ent- 
spricht. Aus der Verteilung der experimentell gefundenen Standard- 
schwankungen kann abgeschatzt werden, daB bei einem MeBwert x 
der gesuchte Wert mit 90% Wahrscheinlichkeit innerhalb x +2 \/x liegt 
gegentiber 96% bei der Poisson-Verteilung. 


Lt 


Der Deutschen Forschungsgemeinschaft spreche ich meinen Dank dafiir aus, 
daB sie fiir die vorliegende Arbeit Apparate und Mittel zur Verfiigung gestellt hat. 
Herrn Professor Dr.-Ing. R. KoLratu danke ich fiir die Anregung zu dieser Arbeit 
und sein forderndes Interesse, Herrn Professor Dr. KLAGEs und Herrn Dr. DEIcHSEL 
fir wertvolle Diskussionen und Ratschlage. 


* Es sei erwahnt, da8 NTB 2-Platten in Vorversuchen eine davon nicht merkbar 
abweichende Nachweiswahrscheinlichkeit zeigten. 

xx Es tragt bei diesen Versuchen nur eine diinne Oberflachenschicht der Emul- 
sion zur Messung bei. 

3 LINDER, A.: Statistische Methoden. Basel 1951. 
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Ionenleitfahigkeit 
von zonengereinigten Alkalihalogeniden * 


Von 
HELLMUT GRUNDIG 


Mit 13 Figuren im Text 
(Eingegangen am 8. February 1960) 


KBr and KCI crystals are purified by zone refining, using either fused quartz or 
graphite crucibles. The extrinsic ionic conductivity of the purified material has 
been lowered by a factor of 200 for KBr and 1000 for KCl. The residual content 
of divalent ions has the order of 10-8 to 10-®. The detailed temperature depend- 
ence of the extrinsic conductivity gives evidence for an association of the divalent 
ions with cation vacancies at lower temperatures. The binding energy for these 
complexes turns out to be 0:-52+0-:04 eV in KCl and 0-56-- 0-04 eV in KBr for 
Catt-impurities. From the temperature dependence of the extrinsic conductivity 
in very pure material the activation energy for the vacancy mobility can be esti- 
mated to 0:77 +0:02 eV for KCl and 0-65 + 0:02 eV for KBr. 


§ 1. Einleitung 


Die Kristalle der Alkalihalogenide sind sehr haufig fiir grundlegende 
Untersuchungen auf dem Gebiet der Festké6rperphysik herangezogen 
worden. Diese Untersuchungen betreffen z.B. Lichtabsorption, Photo- 
chemie, Ionenleitung, lichtelektrische Leitung und Elektronen Spin- 
Resonanz. Fiir viele Zwecke ist der Reinheitsgrad der Kristalle geradezu 
entscheidend. Bisher ist es kaum gelungen, den Gehalt an Verunreini- 
gungen unter 10 © herabzusetzen. 

Es ist der Zweck der vorliegenden Arbeit, den Reinheitsgrad so weit 
wie méglich zu vergréBern durch Benutzung des Zonenschmelzverfah- 
rens, das zur Reinigung von Halbleitern und Metallen erfolgreich an- 
gewandt worden ist. Als Kriterium fiir die erzielte Reinheit soll das Ver- 
halten der Ionenleitfahigkeit herangezogen werden. Diese hangt im 
Gebiet der ,,Stérleitung‘‘ empfindlich von der Reinheit der Kristalle ab, 
vor allem von dem Gehalt an zweiwertigen Kationen. An Hand dieser 
Storleitungsmessungen an Kristallen verschiedener Reinheit soll gleich- 
zeitig der Einflu8 der Assoziation von Ladungstragern an zweiwertigen 
Zusatzionen genauer untersucht werden. Es wird dabei darauf ankom- 
men, die Messungen weiter zu niedrigeren Temperaturen auszudehnen, 
als es bisher der Fall gewesen ist. 

x Uber Teile dieser Arbeit wurde auf den Physikertagungen 1958 in Bad 
Neuenahr [Phys. Verh. 9, 33 (1958)] und 1959 in Berlin [Phys. Verh. 10, 128 (1959)] 
berichtet. 
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Verschiedene Untersuchungen haben bereits Hinweise fiir die Existen: { 
dieser Assoziation ergeben. Oft ist die Leitfahigkeit nicht genau den 
Gehalt des Zusatzes proportional und von der chemischen Natur des ; 
Zusatzes abhangig!~*. Auch der Temperaturverlauf der Stérleitungy} 
zeigt Abweichungen von dem aus einer einfachen Theorie erwarteter 
Verhalten!.4-6. Weiterhin ergeben sich Anomalitaten bei der Selbst: } 
diffusion von Kationen?. Einen direkten Hinweis auf die Existena 
dieser Komplexe haben Messungen der dielektrischen Verluste® und defi 
paramagnetischen Spin-Resonanz ergeben?. 

Es soll in dieser Arbeit zunachst am Beispiel der elektrischen Ionen 
leitung gezeigt werden, daB Versuche an sehr reinen Kristallen zu we: | 
sentlich erweiterten Kenntnissen der Eigenschaften von Ionenkristallerg} 
fiihren kénnen. 1 

§ 2. Ionenleitung 


Wir nehmen im folgenden an, daB die Stdrleitung der Alkalihalo 
genide im wesentlichen durch zweiwertige, in das Kationengitter ein} ) 
gebaute Metallionen (Stérstellen) hervorgerufen wird. Diese Metall 
ionen kénnen sich zwar nicht im Gitter bewegen, doch erzeugen sie aug 
Griinden der Elektroneutralitat eine gleiche Anzahl beweglicher Ka 
tionenliicken. Diese Liicken sind die Ladungstrager fiir die Stérleitung 
Nach einer einfachen Theorie? ist die Stdrleitfahigkeit gegeben durch 


C= hey Cee (4 


o = Spezifische elektrische Leitfahigkeit ; 
%) = Gehalt* an zweiwertigen Metallionen; 
C = Konstante; 
e = Aktivierungsenergie fiir die Liickenbeweglichkeit ; 
k = Boltzmann-Konstante; 
T = absolute Temperatur. 


Eine logarithmische Darstellung der Leitfahigkeit gegen 1/7 fiir ver 
schiedene Gehalte x9 sollte nach Gl. (1) parallele Geraden ergeben. Ihre 


* Gehalt eines Stoffes 4 im Stoff B = Anzahl der Molekiile 4 


Anzahl der Molekiile A und B * 

1 KELTING, H., u. H. Witt: Z. Physik 126, 697 (1949). 

2 WaGNER, C., and P. HANTELMANN: J. Chem. Phys. 18, 72 (1950). 

3 Erzg_, H.W., and R. Maurer: J. Chem. Phys. 18, 1003 (1950). 

4 LEHFELDT, W.: Z. Physik 85, 717 (1933). 

° Haven, Y.: Report of the Conference on Defects in Crystalline Solids hela 
at Bristol in July 1954, p. 261. | 

6 Ergebnisse neuerer, zum Teil unverédffentlichter Arbeiten siehe: SEITZ, FX] 
Rev. Mod. Phys. 26, 7 (1954). 

* MapotueER, D., N. Crooks and R. Maurer: J. Chem. Phys. 18, 1231 (1950}) | 

8 BRECKENRIDGE, R.G.: J. Chem. Phys. 18, 913 (1950). | 

® Watkins, G.D.: Phys. Rev. 113, 79 (1959). 

10 Mott, N., and R. Gurney: ,,Electronic Processes in Ionic Crystals‘', London 
1940, Chapter II. 
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_ Steigung ist durch die Aktivierungsenergie ¢ bestimmt. Ferner sollte 
die Leitfahigkeit bei konstanter Temperatur nur vom Gehalt, nicht aber 

_von der chemischen Natur der zweiwertigen Zusitze abhdngen. Nach 

Gl. (1) ist es méglich, durch Vergleich der Leitfahigkeiten zweier Kri- 

_ stalle das Verhaltnis ihrer Gehalte an zweiwertigen Zusatzen zu bestim- 
men. 


| 
| § 3. Zonenschmelzverfahren 


Die Herstellung von Alkalihalogenid-Einkristallen geschieht im all- 
gemeinen durch fortschreitende Kristallisation aus der Schmelze (Ver- 
/ fahren von KyRopouLos!, BRIDGMAN! und STOCKBARGER#). Bereits 
» bei diesen ,, Restschmelzverfahren ‘ 
erfolgt eine Reinigung des Mate- 
rials. Die Reinigungswirkung ist vor 
allem durch den Verteilungskoeffi- 
| zienten k bestimmt. Er ist definiert 
/durch das Verhaltnis der Verun- 
_reinigungskonzentrationen beider- 
seits der Phasengrenze fest/fliissig. 
Fig. 1 zeigt eine berechnete Vertei- 
lung der Verunreinigungen in einem 
solchen nach dem _ Restschmelz- 
-verfahren gezogenen Kristall. 

Durch wiederholtes Einschmel- 

zen und Kristallisieren der sauberen 

_Anfangsstiicke kann man zu merk- Y G2 GF G6  o8 7 
lich reineren Kristallen gelangen. Volumen -Verhitlinis 

Eine wesentliche verfahrenstech- Fig. 1. Verteilung der Beimengungen mit verschie- 


4 denen Verteilungskoeffizienten k beim Restschmelz- 
nische Verbesserung stellt das von verfahren, 


— 


—_ 


“Prann415 angegebene Zonen- g. EAR AES SES Sa og 
j 4 | lo Anfangskonzentration in der Schmelze ’ 
schmelzverfahren dar. Es ist bisher peer eer eee 
mit groBem Erfolg Zur Reinigung V,  Antangsvolumen der Schmelze 


von Metallen und vor allem von 

Halbleitern angewandt worden. Bei diesem Verfahren wird nur eine 
schmale Zone der Substanz aufgeschmolzen und wiederholt in gleicher 
-Richtung durch das Material gefiihrt. Fig. 2 zeigt die berechnete Verteilung 
der Verunreinigungen langs eines Stabes nach einer verschiedenen Anzahl 
von Zonendurchgangen. Diese Darstellung la8t im Vergleich zu Fig. 4 


11 Kyropoutos, S.: Z. anorg. allg. Chem. 154, 308 (1926). Endgiiltige Aus- 
fiihrungsform bei K. Kortu: Z. Physik 84, 677 (1933). 

12 BRIDGMAN, P.W.: Proc. Amer. Acad. 60, 303 (1925). 

13 SroCKBARGER, D.C.: Rev. Sci. Instrum. 7, 133 (1936). 

14 Prann, W.G.: J. Metals 4, 747 (1952). 

15 Prann, W.G.: ,,Zone Melting‘, New York 1958. 
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| 
erkennen, daB sich bei einem einzelnen Zonendurchgang die Reinigungs-§ 
wirkung auf einen viel kleineren Bereich des Stabes erstreckt als dies 
beim Restschmelzverfahren der Fall ist. Erst nach mehrmaligemf 
Zonendurchgang erhalt man ein langeres gereinigtes Anfangsstiick. 


Die in Fig. 2 dargestellten Kurven konvergieren zu einer Endver-f 
teilung E. Sie hat die Form einer Geraden. Die Steigung dieser Geradenff 
hangt nur vom Verteilungskoeffizienten k ab. Sie nimmt mit abnehmen- 
den Werten von k zu. Die Lage der Geraden hangt auBer vom Ver- {if 
teilungskoeffizienten k auch noch vom Verhdltnis L/d = Lange desfj 
Stabes/Zonenbreite ab. Bei Ver-#/ 


7 


Konzentr -Verhaltnis & 


e groBerung dieses Verhaltnisses L/df} 
verschiebt sich die Gerade E zufij 
kleineren Werten des Konzen- \ 
trationsverhaltnisses c/cy. Dieff) 

S Gleichung fiir die Endverteilun 
lautet : 
Co i 
mit | 
_ (L/@)-B 
© Tea ey ae 
und 
a Asta 
brea (4) 
L = Gesamtlange des Stabes; 


O 2 ¥ 6 6 10 
x Langskoorainare 
ad Zonenbreite 


ad = Zonenbreite; 
x = Langskoordinate des Stabes; 


= o i 
Fig. 2. Verteilung einer Beimengung mit einem & Ausgangskonzentration der Ver 


Verteilungskoeffizienten k =0,5 beim Zonenschmelz- unreinigung fir alle Stellen x des 
verfahren. Die Kurven 1 bis 20 zeigen die Verteilung Stabes; 

der Beimengung nach dem 1. bis 20. Durchgang der : ‘ 1 
Schmelzzone. E Endverteilung nach Gl. (2); Stab- e = Endkonzentration der Verunreini 


lange L gleich zehnfache Zonenbreite d (nach Prann?) gung an der Stelle x des Stabes.)} 


§ 4. Experimentelles 


a) Zonenschmelzen. Fig. 3 zeigt eine experimentelle Anordnung zum} 
senkrechten Zonenschmelzen von Alkalihalogeniden. Der Kristall 
befindet sich in einem Quarzrohr 3. Es ist an zwei (nicht eingezeichneten) 
Nocken in ein Quarzrohr / eingehangt. Dieses Quarzrohr ist mit] 
Stickstoff als Schutzgas (etwa 50 Torr) gefiillt, um das Verdampfen}] 
der Schmelze zu behindern. Der Gliihkérper 6 schmilzt eine 1 cm breiteff 
Zone auf. Er besteht aus rechteckig gewalztem, hochkant gewickelten# 
Megapyr-Draht. Dadurch ist es méglich, in die fliissige Zone hineinzu 
sehen. Um Warmeverluste durch vorbeistreichende Luft zu vermindern, § 
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ist die Glithspirale durch einen Quarzzylinder 7 und zwei Thermosil- 
platten S abgeschirmt. 


Das Quarzrohr J wird langsam mit einer Geschwindigkeit von 
0,3 mm/min durch die Glithspirale gesenkt. Dabei wandert die fliissige 
Zone von unten nach oben durch den Kristall. Ist sie am oberen Ende 
angelangt, so wird das Quarzrohr innerhalb 
von 2sec automatisch wieder nach oben ge- 
zogen, und der Vorgang beginnt von neuem. 


Beim Aufschmelzen des unteren Kristall- 
endes muB wegen des gréBeren spezifischen 
Volumens der Schmelze der ganze dariiber 
befindliche Kristall ein kleines Stiick nach 
oben geschoben werden. Dies laBt sich nur 
dann ohne Zerplatzen des Quarzrohres er- 
reichen, wenn der ganze Kristall auf einer 
Temperatur gréBer als ~150°C unter dem 
Schmelzpunkt gehalten wird. Hierzu dienen 
die beiden Ofen 4 und 5. Sie sind innen mit 
Chromnickelrohren von 3 mm _ Wandstarke 
ausgekleidet, um eine mdglichst gleichmaBige 
Temperaturverteilung zu erreichen. Die ganze 
Anordnung ist oben und unten mit Kunst- 
steinplatten 9 und 10 isoliert. 


Das den Kristall enthaltende Quarzrohr 3 
besteht aus glatt gezogenem Material. Beim 
Schmelzen von analysenreinem KBr in einem 
Quarzrohr zeigt sich, da der Quarz durch 
die Schmelze und den dariiber befindlichen 
Dampf stark angegriffen wird. Nach dem 
Erstarren der Schmelze haftet der Kristall pi, 3. querschnitt durch diesenk- 
fest an der Wandung und zerspringt daher  techte Zonenschmelzapparatur. 

3 a ‘ 2 ; oy aie. 1 AuBeres Quarzrohr; 2 Kristall 
beim Abkiihlen in viele kleine Stticke. Diese — in Quarcrobr3; 4und 6 Vorwarm- 
Schwierigkeit l4Bt sich aber vermeiden, indem “fens © Gluhkorper; 7 Quarz- 
A : - ¥ zylinder; § Thermosilplatten; 
man das KBr vorher in einer Bromatmosphare 9 und 10 Isoliersteine 
aufschmilzt und es anschlieBend nicht wie- 
der in einer sauerstoffhaltigen Atmosphiare erhitzt. Aus diesem Grund 
muB der als Schutzgas verwendete Stickstoff médglichst frei von 


Sauerstoff sein. In unserem Fall betragt der O,-Gehalt weniger als 
0,02%. 

Der Grund fiir das Kleben der Kristalle liegt in dem spurenweisen 
Vorhandensein von Sauerstoffverbindungen im Kristall. Eine allge- 


meine Deutung des Klebens von Salzschmelzen an GefaBwanden auf 
38 


Z. Physik. Bd. 158 


53cm 
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Grund eines Austausches von Sauerstoffionen zwischen Schmelze und | 
GefaBwand ist von H. v. WARTENBERG!®.17 gegeben worden. | 
Durch die Behandlung mit Brom werden sauerstoffhaltige Verbin- 
dungen im Kristall zerstért, z.B. K,O nach der Gleichung: 


K,O 4 Br, + Os 2 Ker $20, (5) 


mit negativem Warmebedarf Q. Derartige sauerstoffhaltige Verbin- 
dungen bilden sich beim Erhitzen oder gar Schmelzen von Alkalihalo- 
geniden an Luft, besonders 
bei den weniger stabilen | 
Jodiden und Bromiden. 
Eine durch Aufschmelzen 
unter Brom von Oxyden be- 
freite Schmelze greift Quarz- 
glas selbst bei Temperaturen 
bis 1400° C nicht an. Dies 
soll in Fig. 4 belegt werden. 
Das rechte Rdohrchen ist 
das Stiick einer’ kleinen 
Bombe aus Quarzglas, in die 
analysenreines KBr _ unter 
Hochvakuum eingeschmolzen 
worden ist. Mittels einer Ge- 
|, blaseflamme wird die ganze 
Fig: 4., Teileivon Quarsbomben, in-denen KBestak emi Bombe autvetwa oo0mGres 
Analyienisines KBS, Gus odie WAGE Boras aitpeedcnies 0 ee 
worden ist jedoch 2min lang so stark er- 
hitzt (1400° C), daB die Wan- 
dung einfallt. Diese Stelle ist von innen stark angegriffen. Das linke 
Réhrchen zeigt das Ergebnis des gleichen Versuches, nur ist das KBr 
hier mit Brom behandelt worden. Die ebenfalls bis zum Erweichungs- 
punkt des Quarzes erhitzte Stelle zeigt nicht die Spur einer Triibung. 
Beim Zonenreinigen von KCl ist ein vorheriges Aufschmelzen unter 
Halogen nicht erforderlich. Es geniigt, das analysenreine Material bei 
steigender Temperatur bis in Schmelzpunktnahe einige Stunden im 
Vakuum zu trocknen. 


Neben der senkrechten Zonenschmelzapparatur ist auch eine waage- 
rechte Anordnung mit Graphitschiffchen als Tiegelmaterial verwendet 
worden, Fig.5. Beim Zonenschmelzen in Graphit ist ebenfalls der 
Sauerstoff weitgehend zu vermeiden, um ein Ankleben des Kristalls 
an der Tiegelwand zu verhindern. Das Kristallmaterial muB auch hier 


16 WARTENBERG, H. v.: Z. anorg. allg. Chem. 273, 257 (1953). 
17 WARTENBERG, H. v.: Z. angew. Chem. 69, 258 (1957). 
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in der beschriebenen Weise vorbehandelt werden. Die verbleibenden 
Adhasionskrafte sind jedoch wesentlich kleiner als in OQuarzglas. Sie 
nehmen bei den verschiedenen Alkalihalogeniden mit dem jeweiligen 
Anionenradius ab!’, 

Wegen der kleineren Adhdsionskrafte ist — im Gegensatz zum 
Zonenschmelzen in Quarz — ein Vorwarmen des Kristalls nicht er- 
forderlich. Dennoch enthalt die Anordnung zwei Vorwarméfen V, und 
¥,, um den eigentlichen Zonenschmelzofen Z zu unterstiitzen. Ihre 


ots 
SS 
a 
‘a 
ES 
== 
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Fig. 5. Schematische Darstellung der waagerechten Zonenschmelzapparatur. r Graphittiegel (Lange 

20cm); Q Quarzrohr; H Halterung; Z Zonenofen (Breite 2cm); V, und V, Vorwarméfen (Breite 4 cm); 

G, und G, Gewichte; M Elektromotor; Gf, und Gf, Getriebe; K Elektromagnetische Kupplung; F Fliigelrad 
zur Dampfung der Rticklaufbewegung 


G 


Temperatur kann aber niedrig gehalten werden. Es hat sich dabei 
herausgestellt, daB die Reinigungswirkung im Falle des KCl durch die 
geringere Vorwarmtemperatur wesentlich verbessert wird. 

Die Ofenanordnung V,, Z, V2 wird mit einer Geschwindigkeit von 
0,9 mm/min in Pfeilrichtung tiber das Quarzrohr Q gezogen. Die Schrag- 
stellung der Anordnung dient zum Ausgleich des Materialtransports 
entgegen der Bewegungsrichtung der Schmelzzone*. 

Die in den Graphitschiffehen zonengereinigten KBr- und KCl- 
Stabe haben einen annahernd quadratischen Querschnitt von 11 - 144 mm? 
und eine Lange bis zu 15 cm. Sie bestehen aus einkristallinen Bereichen, 
die zum Teil 2cm lang sind. Beim senkrechten Zonenschmelzen von 
KBr in Quarzrohren entstehen zylindrische Stabe von 0,8mm @ und 
maximal 10cm Lange. Auch hier erhalt man bis zu 2cm lange Ein- 
kristalle. 


x Siehe z. B. PFANN), 
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b) Messung der elektrischen Leitfihigheit. Die Leitfahigkeit wird an | 
Einkristallen von 1 bis 5mm Kantenlange durch Strom-Spannungs- || 
messungen ermittelt. Hierzu dient die in Fig. 6 gezeigte Anordnung. | 


E ist ein Schwingkondensator-Elektrometer. Auf der Trolitulplatte 7 
ist ein Schutzring R aus Graphitleitlack angebracht. Er dient zur Ab- 
leitung von Kriechstrémen. Der MeBkristall ist zwischen zwei Chrom- 
nickelelektroden eingespannt. Die Auflageflachen der Kristalle sind mit 


Kolloidgraphit-Leitlack versehen. Dadurch wird ein gleichmaBiger 
elektrischer Kontakt erzielt. Der Kristall befindet sich im Innern eines | 


Fig. 6. Anordnung zur Messung der elektrischen Leitfahigkeit. K Kristall; T Trolitulplatte; R Schutzring; 
S Umschalter; R, Ableitwiderstand; E Schwingkondensator-Elektrometer 


elektrischen Rodhrenofens, dessen Temperatur zwischen 50 und 800° C 
auf 1% genau reguliert werden kann. 

Bei der Durchfiihrung der Messung miissen je nach GréBe der Leit- 
fahigkeit und Temperatur verschiedene Stéreffekte beachtet werden. 
Sie kénnen eine betrachtliche Abweichung vom Ohmschen Gesetz her- 


vorrufen. Bei Temperaturen in der Nahe des Schmelzpunktes muB man j 


darauf achten, daB der Strom nur kurz eingeschaltet wird. Sonst 
k6énnen die entstehenden Elektrolyseprodukte den elektrischen Kontakt 
zwischen Elektrode und Kristall beeinflussen. Auch der Einsatz von 
Elektronenleitung ist mdglich. Experimentell zeigt sich, daB diese 
Stérungen gering sind, wenn die Ladungsmenge fiir eine Messung 1075 
bis 1074 As nicht tibersteigt. 

Im Bereich kleiner Temperaturen und Leitfahigkeiten treten Polari- 
sationseffekte auf. Sie bewirken, daB der elektrische Strom zu Beginn 
stark abnimmt und dann langsam in einen Dauerwert J,, itbergeht. Der 


Grund hierfiir ist eine sich aufbauende Gegenspannung, die Polari- }) 


sationsspannung. Diese Erscheinung ist Gegenstand zahlreicher Unter- 
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suchungen gewesen!*-?0, Gelingt es, den Wert J, des Stromes im 
ersten Augenblick nach Anlegen einer Spannung U zu bestimmen, so 
ist die Leitfahigkeit des Kristalls durch das Verhaltnis G=J,/U ge- 
geben. Im allgemeinen bereitet die Messung von 7, wegen des schnellen 
Absinkens des Stromes groBe Schwierigkeiten, besonders bei kleinen 
Strémen. 


Ein Teil der Polarisationserscheinungen laBt sich vermeiden, indem 
man an Stelle von eingeschmolzenen oder aufgebrannten Platinelektro- 
den pordse Kolloid-Graphit-Elektroden verwendet. Dadurch laBt sich 
die Leitfahigkeit analysen- 
reiner Kristalle bis herab zu 


70°A 
50° C messen. Dagegen macht 
sich bei den reineren, durch s 
Zonenschmelzen hergestellten 
Kristallen die Polarisation S 
wieder st6rend bemerkbar. Auf & 


folgende Weise ist es aber 
trotzdem méglich, die ,,wah- 
re‘ Leitfahigkeit der Kristalle 
P 200 400 600 800 N 

zu ermitteln: Spannung 

Wie JOFFE” gezeigt hat, Fig. 7. Strom-Spannungs-Charakteristik. Dauerstrom Io 
kann man aus einer Strom- als Funktion der angelegten Spannung 
Spannungs-Charakteristik so- 
wohl die ,,wahre‘‘ Leitfahigkeit als auch die Polarisationsspannung 
bestimmen. Fig. 7 zeigt ein Beispiel dazu. Fiir die rechte Gerade 
gilt die Gleichung: 


LG? (6) 


U = angelegte Spannung; P = Polarisationsspannung ; 
G =,,wahre“ Leitfahigkeit. 


Aus der Steigung dieser Geraden ergibt sich die ,,wahre“ Leitfahig- 
keit G des Kristalls. Der Abszissenwert P ist die Polarisationsspannung. 
Fiir kleinere Spannungen U ergibt sich ebenfalls eine Gerade. Aus ihrer 
Steigung lassen sich zur Zeit jedoch keine Schliisse ziehen. 


Wie das Beispiel Fig. 7 zeigt, sind zur Bestimmung der Leitfahig- 
keit aus einer Strom-Spannungs-Charakteristik relativ hohe Spannungen 
erforderlich. Dadurch wird die Anwendung dieses Verfahrens begrenzt, 
denn die Polarisationsspannung nimmt mit abnehmender Temperatur 
und Leitfahigkeit stark zu. 


18 JorreE, A., u. C.W. RONTGEN: Ann. Phys. 72, 461 (1923). 

19 JorFe, A.: The Physics of Crystals, p. 67. New York 1928. 

20 SmeKaL, A.: Z. Physik 56, 579 (1929). 
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§ 5. Ergebnisse 


Fig. 8 zeigt das Ergebnis der Messungen an KCl. Die obere punk: | 
tierte Linie deutet die Stérleitung eines Kristalles an, der nach dem | 


Verfahren von KyropouLos aus analysenreinem Material hergestellt |} 


worden ist. In einer friiheren Arbeit hat KERKHOFF”! gezeigt, daB man 
durch Umkristallisieren des analysenreinen Materials nach diesem Ver- 


S y 


sez. eleAtr Leittihigkeit 


2 Ly 4 - 
4 
IF 
50 700 200 400 °C 600 100 200 
Temperatur Temperatur 
Fig. 8 Fig. 9 


Fig. 8. Spezifische elektrische Ionenleitfahigkeit von KCl-Kristallen verschiedener Reinheit. 7 Analysen- 

reines Material mit CaCl,-Zusatz (Gehalt: 0,5- 10-4). 2 Analysenreines Material mit CaCl,-Zusatz. Obere 

punktierte Linie: Analysenreines Material ohne Zusatz. Untere punktierte Linie: Analysenreines Material 

mehrfach nach Kyroroutos umkristallisiert. 3 Analysenreines Material 10mal zonengereinigt. 4 Analysen- 

reines Material 20mal zonengereinigt. 5 Material der Qualitat 4 nochmals 20mal zonengereinigt. Die 
gestrichelte Gerade hat die gleiche Steigung wie die Gerade 4 und 5 


Fig. 9. Spezifische elektrische Ionenleitfahigkeit von KBr-Kristallen verschiedener Reinheit. 7 Analysen- 
reines Material mit CaCl,-Zusatz (Gehalt ~ 1074). 2 Analysenreines Material ohne Zusatz. 3 Analysenreines 
Material 20mal zonengereinigt. Die gestrichelte Gerade hat die gleiche Steigung wie die Gerade 3 


fahren merklich reinere Kristalle erhalten kann (untere punktierte 
Linie). Eine wesentlich gréBere Reinigungswirkung laBt sich jedoch 
durch Zonenschmeizen erzielen. Die Kurven 3 und 4 geben den St6r- 
leitungsverlauf von 10- und 20mal zonengereinigten Kristallen wieder. 
Durch 20maliges Zonenschmelzen von zusammengesetzten Anfangs- 
stiicken der Qualitat 4 erhalt man ein Material, dessen Leitfahigkeit 
durch Kurve 4 dargestellt ist. Diese Leitfahigkeit hat sich durch weiteres 
Zonenschmelzen nicht mehr verringern lassen. 

Im Gegensatz hierzu zeigen die oberen Kurven J und 2 die Stér- 
leitung von CaCl,-haltigen Kristallen. Der Cat*t-Gehalt von Nr. 1 be- 
tragt 0,5 - 104 (vgl. § 6b). 


21 KERKHOFF, F.: Z. Physik 130, 449 (1951). 


Tonenleitfahigkeit von zonengereinigten Alkalihalogeniden 587 


Ahnliche Ergebnisse zeigen die Messungen an KBr. Sie sind in 
Vig. 9 dargestellt. Kurve 7 entspricht wieder einem Kristall mit Catt- 
Zusatz. Kurve 2 ist die Stérleitung eines analysenreinen, nach dem 
Verfahren von KyropouLos hergestellten Kristalls. Nach 20maligem 
Zonenschmelzen von analysenreinem Material erhalt man einen Kristall, 
dessen Stérleitung Kurve 3 wiedergibt. Auch diese Stérleitung hat sich 
durch weiteres Zonenschmelzen nicht mehr verringern lassen. 


AuBer der Reinigungswirkung des Zonenschmelzens zeigen die 
Messungen noch ein weiteres wichtiges Ergebnis: Nach der einfachen 
Theorie sollte die Stérleitung verschieden reiner Kristalle aus einander 
parallelen Geraden bestehen. Die Messungen zeigen jedoch, daB dies 
keineswegs der Fall ist. Infolge dieser Abweichungen vom idealen Ver- 
halten ist es nicht ohne weiteres méglich, den Stérstellengehalt durch 
Vergleich der Leitfahigkeiten nach Gl. (1) zu bestimmen. Diese Ab- 
weichungen sollen im folgenden naher behandelt werden. Im AnschluB 
daran werden wir in § 6b die Ergebnisse der Zonenreinigung genauer 
diskutieren. 


§ 6. Diskussion 


a) Messungen der elektrischen Lewtfahigkeit. Die in Fig.8 und 9 
dargestellten Ergebnisse zeigen, da sich die Form der Stérleitungs- 
kurven mit der Reinheit der Kristalle stark andert. Die bisher ver- 
6ffentlichten Messungen der elektrischen Stérleitung lassen diese Ab- 
weichungen schon erkennen!}*®. Dabei ist die Leitfahigkeit jedoch 
nur in einem verhaltnismaBbig kleinen Temperaturbereich bis herab zu 
~200° C gemessen worden. Vor allem ist aber auch der Konzentra- 
tionsbereich fiir die Zusdtze durch die Reinheit der bisher verfiigbaren 
Kristalle begrenzt gewesen. Durch Verwendung von zonengereinigten 
Kristallen ist es nun moglich, die Leitfahigkeit auch bei viel kleinerem 
Storstellengehalt zu messen. 

Wir wollen im folgenden zeigen, da sich unsere Ergebnisse recht 
gut durch die Annahme einer temperaturabhangigen Assoziation von 
Kationenliicken mit zweiwertigen Stérstellen beschreiben lassen. Dabei 
wird vorausgesetzt, daB alle in den Fig. 8 und 9 gezeigten Storleitungs- 
kurven durch zweiwertige Verunreinigungen bedingt sind. 

Eine zweiwertige Stérstelle im Kationengitter hat gegeniiber ihrer 
Umgebung eine positive Ladung. Desgleichen wirkt eine Kationenliicke 
negativ geladen, da ihr eine positive Ladung fehlt. Eine zweiwertige 
Stérstelle vermag daher eine Kationenliicke durch Coulombsche An- 
zichung in ihrer Nahe zu binden. Die Liicke tragt dann nicht mehr zur 
elektrischen Leitfahigkeit bei, Stérstelle und Liicke bilden zusammen 
einen neutralen Komplex. Dabei sind verschiedene Arten der Bindung 
méglich: Der Komplex befindet sich im Grundzustand, wenn sich die 
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Liicke in der nachsten Umgebung der Storstelle angelagert hat, Fig. 10a. | 
Da die Stérstelle 12 nachste Nachbarn gleichen Vorzeichens hat, kann | 
auch die Anlagerung in 12 energetisch gleichwertigen Positionen erfolgen. | 
Fig. 10b deutet dagegen einen Komplex im ersten angeregten Zustand 
an. Hier bestehen fiir die Anlagerung sechs gleichwertige Platze. 


Die Bindungsenergie dieser Komplexe ist in einigen Fallen berechnet 
worden. So ergibt sich fiir Cat*- und Cd**-Komplexe in KCl nach } 
Bassani und Fumi22 ein Wert von 0,32eV fiir den Grundzustand. | 
Reitz und GAMMEL”* geben fiir Cd**-Komplexe den etwas hdheren 

Wert von 0,44eV an. Tost und jf 
uci ch” space aia cae eee AIROLDI24 berechnen fiir Srt**- iff 
tet oe ch eet Heth er Komplexe amiKGl0 60. eveinden | 
ee — 9) — +— + — + — + Grundzustand und 0,49 eV fiirden fF 
Sic! pb car ge en = Serstemvangeregtem Zustand: | 
SA ES ne dca a. . Bei hoheren Temp 

re issoziieren die Komplexe wieder. 
—+—-—+-— + —:\0'- + —  Wirkénnen Assoziation und Disso- 
Fo te bh et = + St eemtion “der Komplexe durchpeine 
—-+-—-4+-4+-—4 — + — Reaktionsgleichung darstellen. La- 
ee D gert sich z. B. eine Kationenliicke 0 
Fig toa. Sebenatiehe Dastling het Nds- “an ein Calciumion Ca** an, so gilt 
stelle a) zeigt die Komplexbildung zwischen einer 
Kationenliicke und einem zweiwertigen Zusatzion 


im Grundzustand, die Stodrstelle b) den gleichen a4 i 
Komplex im ersten angeregten Zustand Wir wollen nun den EinfluB 


der Komplexbildung auf die Leit- 
fahigkeit genauer untersuchen. Dazu ist es zweckmaBig, den Disso- 
ziationsgrad y der Komplexe einzufithren. Er ist definiert durch das 
Verhaltnis: 


A Cart \(Canes ae (7) 


yY = X/X (8) 
x = Gehalt an freien Liicken im Kristall; 


%) = Gehalt des zweiwertigen Zusatzes = Summe der Gehalte an freien und asso- | 
zilerten Liicken im Kristall. 


Gl. (1) nimmt dann die Form an: 
et Os ote ha an cs (9) 


In der einfachen Theorie hat y den Wert 1. Ist y als Funktion der 
Temperatur und des Stoérstellengehaltes x) bekannt, so laBt sich der | 
Verlauf der Leitfahigkeit unter Beriicksichtigung der Assoziation er- J 
mitteln. 


22 Bassanl, F., u. F.G. Fumi: Nuov. Cim. 11, 274 (1954). 
23 REITz, J.R., and J.L. GAMMEL: Journ. Chem. Phys. 19, 894 (1951). 
4 Tost, M.P., u. G. ATROLDI: Nuovo Cim. 8, 584 (1958). 
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Der Dissoziationsgrad y der Komplexe laBt sich leicht berechnen. 
Wenden wir auf die Reaktionsgleichung (7) das Massenwirkungsgesetz 
an, so erhalten wir unter Beriicksichtigung der verschiedenen Energie- 
zustande der Komplexe den Ausdruck?5: 


Eis ene Boles ; ee olkT al - ht) (10) 


(Ostwaldsches Verdtinnungsgesetz fiir binare Elektrolyte) 


%) = Gehalt des zweiwertigen Zusatzes; 
y = «/%) = Dissoziationsgrad nach Gl. (8); 
E, = Bindungsenergie im Grundzustand; 
&, = Bindungsenergie im ersten angeregten Zustand; 


fo = 12; 
FOL G. 
Die Konstanten &) und &, sind ; 3 2 Pia? (ORY. 
durch die Zahl der energetisch 
gleichwertigen Positionen der be | 
Komplexe im Grundzustand 
und im ersten angeregten Zu- = hip | 
stand gegeben. S : E E 
In dem von uns betrach- < oF 
teten Temperaturintervall (50 § 
bis 500° C) kann Gl. (10) & re 
hinreichend genau durch den : | 
Ausdruck: : 
ie a 50 100 = 200 400 600 1000 °C 
5 = Xq° é.e@ (11) Jemperarur 
Je Fig. 11. Dissoziationsgrad y als Funktion der reziproken 
: i Temperatur 1/T nach Gl. (11). Bindungsenergie E = 
ersetzt werden. EistdiegréBte — o,s2ev, Faktor €=12. Die Kurven I und 2 sind fiir 


3 s ¥ * 5 —6 4 
Bindungsenergie, E die dazu- Zusatz-Gehalte %) von 10~* und 10~* berechnet 


gehoérige Konstante. 

In Fig. 11 ist der Dissoziationsgrad y als Funktion von 1/7 graphisch 
dargestellt. Bei kleinen Temperaturen und grofen Konzentrationen 
hat y einen exponentiellen Verlauf: 

1 Cee 
ES ee 12 
V%0 Vé be 
Bei VergroBerung von x) verschieben sich die Kurven parallel nach 
rechts. 

Mit Hilfe dieser Temperaturabhangigkeit des Dissoziationsgrades 
kénnen wir den Storleitungsverlauf fiir verschiedene Gehalte x9 des 
Zusatzes nach Gl. (9) konstruieren. Das Ergebnis ist in Fig. 12 darge- 
stellt. Die gestrichelt eingezeichneten Geraden geringer Steigung (é) 


25 Siche aBs Lip1arpD, A.B.: Handbuch der Physik Bd. XX/2, S. 299. 1957. 
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ergeben sich unter der Annahme vollstandiger Dissoziation entsprechend }} 
der einfachen Theorie nach Gl. (4). Die Darstellung zeigt, dab sich) 
diese ,,ideale‘‘ Stérleitung erst bei niedrigem Stérstellengehalt heraus-| 
bildet. Da der Dissoziationsgrad bei gréBeren Zusatzen und kleinen) i 
Temperaturen nach Gl. (12) einen exponentiellen Verlauf hat, ist die|f 
Leitfahigkeit in unserer logarithmischen Darstellung dort wieder durch | | 
eine Gerade gegeben, jetztf) 
aber mit einer gréBeren Stei- J 
Q' cm gung (unteres Stiick der Kur- ff 
ven / und 3). Die Differenz der | 
beiden Steigungen wird durch ff 
die halbe Bindungsenergie der ]} 
Komplexe bestimmt. 

Der Verlauf dieser kon-| 
struierten Kurven 1a8t sich 
mit den gemessenen in Fig. 8 
und 9 durch geeignete Wahl 
der Konstante £ und & recht 
gut zur Deckung bringen. Aus 
der Differenz der Steigungen 
J und 4 in Fig. 8 bestimmen 
wir fiir Catt-Komplexe in 
KCl eine Bindungsenergie von 
Fig. 12. Berechnete Stérleitfahigkeit von AC] mit zwei- 0, 52 = 0, 04 eV. In gleicher 
wertigen Zusaitzen unter der Annahme einer Komplex- Weise erg eaoye Sila tihe (Cae 
bildung zwischen Kationenliicken und zweiwertigen Komplexe in KBE eine oem 


Zusatzionen nach Gl. (9) und Gl. (11). Fiir die Bindungs- 
energie ist ein Went von E =0,52 eV, fur die Konstante & dungsenergie von O, 56 a 
ein Wert von §=0,6 benutzt worden. Die Kurven 7, 3, 5 x 
gelten fiir Zusatz-Gehalte x =0,5- 10-4; 02-108; 0,04eV. AuBerdem 1aBt sich 
eae ee 
Accor tations %)°& ermitteln. Fiir Kurve J 
in Fig. 8, die we einen St6r- 
stellengehalt x) —=0,5 - 10-4 gilt (vgl. § 6b), ergibt sich x%)-&=0,3 - 1074. 
Daraus folgt im Falle des KCl fiir die Konstante & ein Wert von ~0,6. 
Ein direkter Vergleich der gemessenen Werte fiir die Bindungs- 
energie mit den berechneten Werten ist nicht méglich, da fiir Ca*t- 
Komplexe keine ausfiihrlichen Berechnungen vorliegen. Nimmt man 
aber an, daB sich die Bindungsenergie fiir Ca**- und Sr**-Komplexe 
nicht wesentlich unterscheiden, so liegt der gemessene Wert von 0,52 eV 
fiir die Bindungsenergie in KCl in guter Ubereinstimmung mit dem 
Wert 0,49 eV fiir Sr**-Komplexe, den Tost und Arroip124 berechnet 
haben. 
Die Konstante & sollte nach Gl. (10) zwischen 6 und 18 liegen. Wir 


erhalten jedoch mit 0,6 einen erheblich kleineren Wert. Als Erklarung 


sez. elektr. Leittaihigkert 


50 700 200 400 °C 600 
Temperatur 
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dafiir kann man anfiihren, daB in Gl. (11) an Stelle der inneren Bin- 
dungsenergie richtiger die freie Energie E— TAS benutzt werden 
miiBte. Das Glied — TAS beriicksichtigt die VergréBerung der ther- 
mischen Entropie durch die Komplexbildung. Dadurch entsteht ein 
zusatzlicher Faktor exp(— A S/k)<1 vor der Exponentialfunktion. So 
ergibt sich ein kleinerer Wert der Konstanten. Eine ahnliche Korrektur 
ist bei der Berechnung von Fehlstellengleichgewichten erforderlich” 26, 


Die Ubereinstimmung zeigt, daB die Vorstellung der Komplex- 
bildung geeignet ist, das beobachtete Verhalten der Ionenleitung zu 
erklaren. Daneben lassen sich eine Reihe weiterer Ursachen anfiihren, 
die fiir die Abweichung der Stérleitung von der einfachen Theorie eben- 
falls eine Rolle spielen kénnen. 


Die Abnahme der Liickenkonzentration kann z.B. auch durch eine 
Ausscheidung des Zusatzes, etwa CaCl, als selbstandige Phase erklart 
werden. Diese Ausscheidung erfolgt, wenn bei absinkender Temperatur 
die Léslichkeit des Zusatzes im Kristall unterschritten wird. Da die 
Léslichkeit durch den Ausdruck: 


on Ava (13) 
c = Léslichkeit = Sattigungskonzentration ; 
QO = Loésungswarme; 
4 = Konstante 
gegeben ist, lieBe sich damit die exponentielle Abnahme der Liicken- 
konzentration analog Gl. (12) erklaren. Eine solche Ausscheidung des 
Zusatzes ist jedoch in dem hier betrachteten Temperatur- und Konzen- 
trationsbereich aus folgenden Griinden unwahrscheinlich: Aus den 
Messungen von Pick und WEBER”? JaBt sich schlieBen, daB im Falle des 
KCl mit CaCl,- und SrCl,-Zusatzen bis zu einem Gehalt von 10-4 Misch- 
kristallbildung vorliegt. Auch die Untersuchungen anderer Autoren 
sprechen fiir dieses Verhalten (AMELINCKX*§, KELTING und WItT?!). 
Die Abnahme der Liickenkonzentration lieBe sich grundsatzlich auch 
durch eine Anlagerung von Liicken an Versetzungen erklaren. Bas- 
SANI und THOMSON? haben hierfiir im Falle des KCl eine Bindungs- 
energie von 0,4eV errechnet. Die Temperatur- und Konzentrations- 
abhingigkeit des Dissoziationsgrades wiirde hier jedoch einer anderen 
GesetzmaBigkeit als Gl. (11) folgen. 
Aus unserer Diskussion kénnen wir selbst bei vorsichtiger Deutung 
der Ergebnisse folgenden SchluB zichen: Die an reinen Knistallen 


26 DEKKER, A. J.: Solid State Physics, Englewood Cliffs, N. J. 1959. 
2? Pick, H., u. H. WeBeER: Z. Physik 128, 409 (1950). 
28 AMELINCKX, S., W.VAN DER VorsT, R. GEVERS u. W. DEKEYSER: Phil. 


Mag. 46, 450 (1955). 
29 Bassani, F., and R. THomson: Phys. Rev. 102, 1264 (1956). 
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gemessenen Leitfahigkeitsgeraden stellen sehr wahrscheinlich die Stér-} 
leitung im Sinne der einfachen Theorie dar. Damit ist es erstmalig}} 
moglich, die Aktivierungsenergie «¢ fiir die Liickenbeweglichkeit ein-f} 
deutig zu bestimmen. Wir erhalten fiir KCl: 0,77 +0,02 eV und fiir] 
KBr: 0 65 +0, 02 eV. Die in der Literatur angegebenen Werte eiciae |) | 


i f 


oe verte eae et beeinfluBt sind. || 

b) Zonenschmelzen. In § 5 haben wir die Wirkung der Zonenreinigung \ 
nur qualitativ beschreiben kénnen. Der Grund hierfiir ist, wie bereits 
erwahnt, die Abweichung der Stérleitung vom idealen Verlauf nach} 


Gl. (1). |) 


Kurven auf den Idealfall der einfachen Theorie zu extrapolieren. Man 
kann zunachst aus dem gegenseitigen Abstand der Geraden das relatively 
Verhaltnis der Stérstellengehalte ermitteln. Fiir eine absolute Bestim 
mung muB man jedoch von der Lage einer geeichten Leitfahigkeits-|f 
geraden ausgehen. Im Falle des KCl, Fig. 8, ist dies die gestricheltejf} 
Gerade zu Kurve 7. Der Kristall Nr. 1 ist einer alteren Probe entnom-|f} 
men, fiir die Pick und WEBER?’ eine quantitative chemische ees |) H 
ausgefiihrt haben. Sein Ca**-Gehalt betragt 0,5 - 10-4. Die Stérleitung® 1 
dieses Kristalls geht kurz unterhalb des Schmelzpunktes in die Eigen-j} 
leitung tiber. Dieses Verhalten stimmt mit den Ergebnissen von KEL-f 
TING und Witt!, WaGNER und HANTELMANN?, sowie ETZEL und MAu-|f 
RER? iiberein. Danach sollte der Gehalt an thermisch gebildeten Liicken 
am Schmelzpunkt ~10~ betragen. 

Durch Vergleich der extrapolierten Geraden ergibt sich fiir den] 
reinsten KCl-Kristall (Nr. 5) ein Gehalt von 10°8 bis 10°. Er ist somit|f 
400mal reiner als das bisher beste Material (untere punktierte Linie). |f 
Verglichen mit dem analysenreinen Ausgangsmaterial (obere punktierte |} 
Linie) betragt der Reinigungsfaktor sogar 1000. | 

Bei KBr ist bisher der Zusammenhang zwischen der Stérleitung und} 
dem Gehalt an zweiwertigen Kationen nicht geeicht worden. Man ge-|f 
langt jedoch zu einer Abschatzung des Stérstellengehaltes durch die|f 
Annahme, da auch fiir KBr der Gehalt an thermisch erzeugten Liicken 
am Schmelzpunkt von der GréBenordnung 10-4 ist. So ergibt sich, wie |] 
im Falle des KCl, fiir den reinsten KBr-Kristall, Kurve 3, Fig. 9, ein | 
Stérstellengehalt von 10° bis 10°. Bezogen auf das analysenreine ] 
Ausgangsmaterial, Kurve 2, betragt der optimale Reinigungsfaktor 200. 

Um die Wirkung des Zonenschmelzens naher zu untersuchen, ist die ] 
Verteilung der Leitfahigkeit langs der zonengereinigten Kristallstabe 
fiir verschiedene Verhaltnisse L/d = Lange des Stabes/Zonenbreite ge- 
messen worden. Fig. 13 zeigt ein Beispiel fiir einen in Quarz gezogenen | 
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KBr-Kristall. Auch in Graphit zonengeschmolzene Kristalle zeigen 
diese Leitfahigkeitsverteilung. Ahnlich verhalten sich KCl-Kristalle. 

Die gemessene Verteilung der Stérstellen kann mit der theoretischen 
Endverteilung, Gl. (2), verglichen werden. Der exponentielle Verlauf 
der Leitfahigkeit im rechten Teil der Fig. 13 zeigt die Wirksamkeit der 
Zonenreinigung in diesem Teil des Kristallstabes. Am linken Stabende 
ist dieser exponentiellen Verteilung jedoch eine raumlich konstante Ver- 
teilung tiberlagert. Die Lage dieser horizontalen Geraden hat sich vom 
Verhaltnis L/d unabhangig erwiesen. 


eh, 
0 


Letiahigkels - Verhaltnis 


3 ¥ oi 6 7 8 g 
x Langskoordinare 
aD  Lonenbreite 
Fig. 13. Verteilung der Leitfahigkeit in einem 20mal zonengereinigten KBr-Stab. 
o spezifische elektrische Leitfahigkeit an der Stelle x 


@ spezifische elektrische Leitfahigkeit des Ausgangsmaterials * 
Lange des Stabes: 9,5 cm, Breite der Schmelzzone: 1 cm. Gerade A: Verteilung der Leitfahigkeit, nachdem 
die Schmelzzone 7 Std lang am Anfang des Stabes gestanden hat 


Nach der in Fig.13 gezeigten Verteilung wird die erzielte Leitfahig- 
keit durch die horizontale Gerade am Stabanfang begrenzt. Die kon- 
stante Verteilung kann von Verunreinigungen herrtihren, die von vorn- 
herein im Material gewesen sind (mit einem Verteilungskoeffizienten 
k~1). Die Verunreinigungen k6nnen aber auch laufend in kleinen 
Mengen aus dem Tiegelmaterial herausdiffundiert sein. 

In der Tat laBt sich ein aus dem Tiegelmaterial stammender Anteil 
nachweisen. Dazu wird bei 20mal zonengeschmolzenen KBr- und KCl- 
Staében die Schmelzzone vor Beginn des letzten Durchgangs 7 Std lang 
am Anfang stehen gelassen und anschlieBend wie iiblich durch den 
Kristall gefiihrt. Hierdurch wird die Leitfahigkeit am Anfang des 
Stabes erhdht. Gerade A in Fig. 13 zeigt wieder ein Beispiel fiir KBr 
in Quarz. 

Fiir die Tatsache, daB die Leitfahigkeit der Kristalle durch fort- 
gesetztes Zonenschmelzen nicht unter das in den Fig. 8 und 9 ange- 
gebene MaB verringert werden konnte, 1a8t sich noch eine andere Deu- 
tungsmoglichkeit anfiihren. Jostr?° hat 1935 darauf hingewiesen, dab 


30 Jost, W.: Phys. Z. 36, 757 (1935). 
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die thermische Liickenkonzentration unterhalb einer gentigend kleinen) 
Temperatur eingefroren werden kann. Dadurch entsteht eine ,,ein- 
gefrorene‘‘ Eigenleitungsgerade. Sie hat die gleiche Steigung (¢) wie die| 
ideale Stérleitung. Ein derartiger Fall kénnte prinzipiell bei den Ge-} 


raden 5 (KCl) und 3 (KBr) vorliegen. Weitere Anhaltspunkte fiir diese 
dae wie Hysteresis- -Er tee beim Ubergang Eigen- -/Stor-} 


ae be reinen Reaetatien eerreterre tibet Eigen- iShocleitune ist 
auffallig. 


Falls die Reinigungswirkung nur durch Verunreinigungen begrenzt J 


wird, die aus dem Tiegelmaterial in die Schmelze diffundieren, so 
kénnte man durch tiegelfreies Zonenschmelzen noch bessere Resultate 
erzielen. Vorversuche haben jedoch gezeigt, daB sich dieses Verfahren 
nur bei diinnen Stében von ~6mm @ anwenden laBt. Dagegen ist 
es auch in dickeren Staben von 10 bis 20 mm @ méglich, Schmelzzonen 
stabil zu halten, indem man sie mit einer gleichzeitig als Heizung die- 


nenden Metall- oder Graphitplatte stiitzt. Weitere Versuche sind zur. 


Zeit im Gange. 


Meinem hochverehrten Lehrer, Herrn Prof. Dr. R. H1iscu, sage ich herzlichen 


Dank fiir die Anregung zu dieser Arbeit, fiir sein lebhaftes Interesse an ihrem Fort- | 


schreiten und fiir seine vielfachen Unterstiitzungen. Gleichfalls bin ich Herrn 
Privatdozenten Dr. W. MaRTIENSSEN fiir viele freundliche Ratschlage und mancher- 
lei Hilfe zu Dank verpflichtet. 
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Zum photochemischen Verhalten 
sauerstoffhaltiger Komplexe 
in Alkalihalogenidkristallen 


Von 
FRANZ KERKHOFF 
Mit 9 Figuren im Text 


(Eingegangen am 8. Februar 1960) 


The optical absorption spectra of KCl, KBr and KJ crystals with small contents 
of hydroxyl ions and other oxygen complexes are measured before and after 
irridiation with the unfiltered light from a hydrogen discharge lamp. The measure- 
ments are extended over the wavelength-region from 180 to 800 my. At low tem- 
peratures hydroxyl ions are photochemically dissociated into oxygen ions and 
hydrogen atoms at interstitial positions. The hydrogen atoms are identified by 
paramagnetic spin resonance experiments similar to those of DELBECQ, SMALLER 
and YusterR on KCI-KH crystals. The optical properties and the thermal stability 
of the interstitial hydrogen are discussed and compared with older measurements 
on KH-doped crystals. 
§ 1. Einleitung 


Alkalihalogenidkristalle mit sauerstoffhaltigen Zusatzen sind zuerst 
von HirscuH und Pout! untersucht worden. Im AnschluB an ihre Unter- 
suchungen fand v. LUpKE?, daB in Kristallen mit Zusatzen von KOH, 
K,O, und K,CO; durch Einstrahlung von Licht in die Sauerstoffkom- 
plexbande bei Zimmertemperatur Farbzentren erzeugt werden. ROLFE# 
hat neuerdings KOH-haltige Kristalle bei tiefen Temperaturen bestrahlt 
und gezeigt, daB das photochemische Verhalten hydroxylhaltiger Kri- 
stalle dem von hydridhaltigen Kristallen ahnlich ist. HitscH und Poxi? 
haben gefunden, daB die hydridhaltigen Kristalle vorziiglich geeignete 
Modellsubstanzen fiir die Untersuchung photochemischer Reaktionen sind. 

In der vorliegenden Arbeit wird der Ablauf der photochemischen 
Reaktionen in Kristallen mit sauerstoffhaltigen Komplexen im einzelnen 
untersucht. Dazu werden Messungen der optischen Absorption und der 
paramagnetischen Resonanz ausgefiihrt. Die Deutung schlieBt sich eng 
an die von DELBECQ, SMALLER und YUSTER® gegebene Erklarung der 
Vorgange in hydridhaltigen Kristallen an. 

1 Hinscu, R., u. R.W. Pout: Gétt. Nachr. Math. Phys. Kl. (N. F.) 1, 107 


(1934): 
2 LupKe, A.D. v.: Ann. Phys., Lpz. (5) 21, 1 (1934). 
3 RoLFE, J.: Phys. Rev. Lett. 1, 56 (1958). 
4 Hirscu, R., u. R.W. Pout: Gott. Nachr. Math. Phys. Kl. (N. F.) 2, 139 (1936). 
5 DELBECQ, C. J., B. SMALLER u. P.H. YusTER: Phys. Rev. 104, 599 (1956). 
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§ 2. Experimentelle Einzelheiten 


Die Untersuchungen wurden an Einkristallen von KCl, KBr und KJ] 
ausgefiihrt, die an Luft aus der Schmelze gezogen wurden. Der jeweilige}} 
Gehalt der Schmelze an sauerstoffhaltigen Zusitzen betrug etwagy 
0,1 Mol-%. Zur Bestrahlung der Kristalle wurden wassergekthltefy 


Wasserstofflampen der Firma Kern & Sprenger, Géttingen benutzt.[) 
Die optischen Messungen wurden ausgefiihrt mit einem Zeiss- Monochro- i 


_— Kristal! 


N “SS du OFZ 


Fig. 1. Schnitt durch den 
unteren Teil des Kthltopfes 
fiir paramagnetische Spin- 
Resonanzmessungen. Die 
Anordnung gestattet es, 
den auf tiefe Temperatur 
abgektihlten Kristall mit 
ultraviolettem Licht zu be- 
strahlen und fiir die Re- 
sonanzmessung in einen 
Hohlraumresonator einzu- 
bringen. Der Resonator 
enthalt eine entsprechende 
Bohrung 


mator (MeBbereich 210 bis 1000 my) und einem i 
im hiesigen Institut gebauten  registrierendenff} 
UV-Monochromator (MeBbereich 180 bis 300 mp). 
Die Kristalle befanden sich wahrend der Messung; 
und Bestrahlung in einem Kiihltopf ahnlicher 
Bauart, wie er von KAIsER® beschrieben wurde. | 
Alle optischen Messungen wurden gegen eine | 
Vergleichskristall ausgefiihrt. 

Fiir die Messungen der paramagnetischen Reso 
eine VARIAN-Apparatur benutzt, 
die im 3 cm-Gebiet arbeitet. Wahrend der) 
Bestrahlung und Messung befanden sich die} 
Kristalle in dem in Fig.1 gezeigten Kihltopf.f 
Die Abmessungen der Kristalle waren etwaiif 
2x 2x30 mm. Der Warmeiibergang zum Kristal 
wurde durch Kupferklammern und General-Electric- 
Kitt 703-1 hergestellt. Wahrend der Bestrahlung} 
war der Kiihltopf mit der Vakuumpumpe ver-}f 
bunden, fiir die Spinresonanzmessung wurde er|ff 
von der Vakuumanlage getrennt. Zur Absorption) 
eventueller Restgase befand sich im oberen Teillif 


nanz wurde 


des Topfes Aktivkohle bei tiefer Temperatur. Zurjf) 

Orientierung der MeBkristalle im Sa ern konnte der innere Teillf | 

des Kihltopfes mit Hilfe eines 
AuBenteil gedreht werden. 

Das Quarzréhrchen des Kiihltopfes zeigte im ganzen Me8bereich|f 

keine paramagnetische Resonanzabsorption. 


§ 3. MeBergebnisse an hydroxylhaltigen Kristallen 

a) Optische Messungen. Die Fig. 2 und 3 zeigen in den Teilbildern a 
die Absorption eines KCl- und KBr-Kristalls mit KOH-Zusatz bei 
78° Kk. Bei abnehmender Temperatur erfolgt eine geringe Verschiebung 
des Maximums zu kiirzeren Wellenlangen. Dies ist am Beispiel des 
KCI1+KOH in Fig. 4 dargestellt. Gleiche Banden erhalt man_ bei 


§ Kaiser, R.: Z. Physik 132, 482 (1952). 
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Zusatz von K,COs, K,0, und KCN zur Schmelze, wie v, LUpKE2 gezeigt 
hat. Nach Etzer und Patterson? ergeben alle diese Zusatze im Ultra- 
roten die fiir das OH~-Radikal typische Absorption. Daraus ist zu 
schlieBen, daB sich bei der hohen Schmelztemperatur aus diesen Zu- 
sdtzen infolge Zersetzung KOH bildet. Bei K,CO,- und KCN-Zusatz 
sind jedoch auBer der gemeinsamen OH -Absorption von Kort’ und 
MASLAKOWEZ? die fiir diese 


Radikale typischen Schwin- ae st ci se a 
gungsbanden im Ultraroten 4 TeeT et 
+ 
gemessen worden. Das deu- a 
i —- | 


ete arauies slime Galbie erm 
gewisser Anteil der Zusatze 
unzersetzt in den Kristall 
eingebaut wird. 

Die Teilbilder b der Fig. 2 
und 3 zeigen die Absorptions- 
spektren der Kristalle nach 
45 min Bestrahlung bei 78° K 
mit dem Licht einer wasser- 
gekiihlten Wasserstofflampe. 
Durch die Bestrahlung wird 
die OH -Bande teilweise ab- 
gebaut. Es entstehen zwei 
neue Absorptionsbanden. Die 


Absorotions -Konstante 


langwellige Bande ist in 
fee lene anit K OF-Zasatz L a 
P . i 6 5 y 3 2 eV 
zuerst von ROLFE? gemessen Photonen -Lnergie 
und fiir KCl mit der von Fig. 2a—d. Absorptionsspektren von KCl-Kristallen mit 


Ue etd, 6 Neos Desteihlune MIGUIVEichl bat 7821000 Nig 
YUSTER in KCl os KH fos Aufwairmen auf 130° K. d Nach Aufwarmen auf 300° K 
messenen Bande U, identifi- 

ziert worden. Die langwellige Bande im KBr ist der Lage nach identisch 
mit der von THomAs?? in KBr+KH Kristallen gefundenen U’’-Bande 
(vgl. Fig. 7). RoLFE hat auBerdem nach Bestrahlung in KCl + KOH die 
Banden F und U, und in KBr + KOH die Banden F und V, erhalten. Wir 
finden diese Banden erst nach etwa zweistiindiger Bestrahlung (vgl. Fig. 5). 
Sie erscheinen erst, wenn die U,- und U’’-Absorption eine gewisse GréBe 
erreicht haben. Die auf der kurzwelligen Seite des OH -Maximums 
entstandene Bande ist in KCl ausgepragter als in KBr und entspricht 


7 Erze., H.W., u. D.A. PATTERSON: Phys. Rev. 112, 1112 (1958). 
8 KortH, K.: Gott. Nachr. Math. Phys. Kl. (N. F.) 1, 221 (1935). 

9 MasLaKoweEz, F.: Z. Physik 51, 696 (1928). 

10 Tomas, H.: Ann. Phys., Lpz. 38, 601 (1940). 
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in ihrer Halbwertsbreite ungefahr der U,-Bande. Sie ist nicht identisch 
mit der «-Bande, wie von RoLFE? vermutet worden ist. ; 
Die Teilbilder c und d der Fig. 2 und 3 zeigen Messungen bei 78° Ki} 
einmal nach Aufwarmen der bestrahlten Kristalle auf 130° K, zun§ 
andern nach Aufwarmen auf 300° K. In KCl ist nach Tempern au! | 
130° K die U,-Bande vollstandig abgebaut. Bei KBr wird die breite}f) 
unsymmetrische U’’-Bandé 

ra ae A Y bis auf einen kleinen Rest 

auf der kurzwelligen Seite) 
erniedrigt. In beiden Fal-} 
len erscheinen Farbzentren 
Die F-Bande in KCl ist 
stark verbreitert. Die kurz+ff 


b wellige Absorption jen-f 
nes 7 seits der OH--Bande wird§ 
8 in KCl teilweise, in KBuf) 
$ j 1 vollstandig abgebaut. Be} 
8 KBr zeigt sich eine Ani} 
NN deutung der Banden of) 
8 (6,15 eV) und £ (6,44eV) Bh 

mm 
RB 
2 : 
8 
f 8 
S 


5 4 3 2 eV 6 
Photonen - Energie Photonen-Energle 
Fig. 3a—d Fig. 4 
Fig. 3a—d. Absorptionsspektren von K Br-Kristallen mit 0,1 Mol-% KOH. Alle Messungen bei 78° K} 
a Ausgangszustand. b Nach Bestrahlung mit UV-Licht bei 78° K. c Nach Aufwarmen auf 130° Kj 
d Nach Aufwarmen auf 300° K 


Sagevi 


Fig. 4. Temperaturabhangigkeit der OH--Absorptionsbande in KCl 


die in KCl auBerhalb des MeBbereiches liegen. Wahrend des Aufwirmens§ 
auf 130° K erhalt man bei KBr eine deutliche Lumineszenz. Die Emis-) 
sion liegt im wesentlichen im Ultravioletten. (Nachweis durch Photo-f) 
zelle und Uranylglas.) Bei 130° K ist die Thermolumineszenz beendet.9} 
In KCl konnte eine solche Lumineszenz nicht nachgewiesen werden. 

Nach weiterer Temperung auf 300° K (Teilbilder d, Fig. 2 und 3) ist 
in KCl und KBr an Stelle der urspriinglichen OH~-Bande eine langer- 
wellige Absorption entstanden, welche von ROLFE einer O---Absorp-] 
tion zugeschrieben worden ist. In KCl verschwindet wahrend de 
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Temperung auf 300°K die Verbreiterung der F-Bande. Das kurz- 
wellige Maximum wird weiter abgebaut. In KBr bleichen die Banden « 
und U” vollstandig aus. Dagegen sind jetzt die F-Bande und die sie 
stets begleitende 6-Bande deutlich erhoht. 

Das gleiche photochemische Verhalten zeigen auch Kristalle mit 
anderen sauerstoffhaltigen Zusatzen wie K,CO3, K,O, und KOCN. Dies 
wird am Beispiel des KCl1+K,CO, und des KBr+K,CO, in Fig. 5 
dargestellt. Fiir jeden Kristall sind drei Messungen wiedergegeben: 
Oben im Ausgangszustand, in der Mitte nach Bestrahlung bei 78° K, 


210 300 400 600 270 300 400 600™, 


t 
KBr +K,CO, 


Absorotions -kKonstante 


6 oO 4% gi 2 6 e) v 3 2 eV 
Photonen -Energle 


Fig. 5. Optische Absorption von AKCI/- und KS5r-Kristallen mit K,CO,-Zusatz (Gehalt etwa 107%), Alle 
Messungen bei 78° K. Obere Teilbilder: Ausgangszustand. Mittlere Teilbilder: Nach UV-Bestrahlung bei 
78° K. Untere Teilbilder: Nach Tempern auf 300° K 


unten nach Tempern auf 300° K. Das Bild zeigt gute Ubereinstimmung 
mit den Messungen an KOH-haltigen Kristallen. Infolge langerer Be- 
strahlungsdauer (etwa dreimal langer als in Fig. 2 und 3) tritt in KBr + 
K,CO, bei 3,02 eV die Bande V, auf. Gleichzeitig tiberlagert sich der 
OH--Bande eine langerwellige Absorption, so daB das Absorptions- 
maximum jetzt zu langeren Wellen verschoben erscheint. 

Die gleiche Verschiebung erhalt man durch Anlagerung von Elek- 
tronen* bei hdéheren Temperaturen. Dies ist auch von ETzeL und 
PATTERSON’? beobachtet worden. Das photochemische Verhalten der 
Kristalle wird jedoch durch diese MaBnahme nicht geandert. 

Bei KJ mit KOH-Zusatz stért bei diesen Untersuchungen die we- 
sentlich langwelliger einsetzende Eigenabsorption. Selbst bei tiefen 
Temperaturen ist die OH -Bande noch zu einem erheblichen Teil von 


* Einwanderung von Elektronen im elektrischen Feld bei 580° C, anschlieBend 
Herausziehen der nicht angelagerten Elektronen durch Feldumkehr. 


39* 


600 FRANZ KERKHOFF: 


der Eigenabsorption itberdeckt. Auf der langwelligen Seite erhalt man J 
bei Bestrahlung bei 78° K keine der Banden U, oder U” in ausgepragter |} 
Form. 
b) Elektronen-Spinresonanz-Messungen. In Fig. 6 sind Messungen |) 
der paramagnetischen Resonanz an KCl-+ KH und Kee Or Kri-. i 
stallen bei der Me8temperatur 80° K wiedergegeben. Die Figur zeigt | 
eine direkte Wiedergabe der Registrierstreifen. Aufgetragen ist die J 


T a | 


/Tikrowellensigna/ 


i}. L ae 
3000 3200 


3400 3600 GauB 
Kratthubdichte 


Fig.6a—d. Spin-Resonanzmessungen an KCl-Kristallen bei 80° K. a KCl-+ KOH nach UV-Bestrahiung 
bei 78° K. b KCl+ KOH nach Aufwarmen auf 130° K. ec KC1+ KOH nach Aufwarmen auf 300° K. d KC1+ 
KH nach UV-Bestrahlung bei 78° K 


Ableitung der Absorption nach der KraftfluBdichte gegen die KraftfluB- | 
dichte. Teilbild d zeigt die Mikrowellensignale, die nach einstiindiger Be- 1 | 
strahlung eines KC1-++KH Kristalles bei 80° K gemessen werden. Die 
Bestrahlung erfolgt mit dem ungefilterten Licht von zwei einander 
gegentiberstehenden Wasserstofflampen. Im Volumen des Kristalls ent- 
stehen wahrend der Bestrahlung des Kristalls nur wenige Farbzentren. 
Diese Messung ist ausgefiihrt worden, um an Hand der von DELBECcQ, 
SMALLER und YUSTER® gewonnenen Ergebnisse an KCl + KH die MeB- 
anordnung zu priifen. Es wurden in Ubereinstimmung mit diesen Au- 
toren zwei Absorptionsbanden erhalten. Ihr Abstand betragt 500, 
(+10) GauB, die Linienbreite etwa 55 GauB. Dieses Doppelsignal wird } 
nach DELBECQ, SMALLER und YusTER® verursacht durch die Spin- | 
resonanz-Absorption von Wasserstoffatomen auf Zwischengitterplatz. 
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In den Teilbildern 6a, b und ¢ sind Messungen an KCl -+ KOH dar- 
gestellt. Im unbestrahlten Zustand wird kein Signal erhalten. Teil- 
bild a zeigt die nach 45 min Bestrahlung bei 80° K erhaltenen Mikro- 
wellensignale. Die beiden Signale haben den gleichen Abstand wie im 
Teilbild d, die Linienbreite betragt etwa 60 GauB. Der Unterschied 
gegentiber der Linienbreite im Teilbild d liegt innerhalb der MeBge- 
nauigkeit. Nach Tempern auf 130° K, dargestellt in Teilbild b ver- 
schwindet das Dublett. Das jetzt auftretende Signal kann den bei der 
Temperung entstandenen Farbzentren zugeschrieben werden. Lage und 
Breite des Signals stimmen mit den von Kip, KitrEL, LEvy und Por- 
Tis", sowie von DELBECQ, SMALLER und YusteER® an Farbzentren ge- 
messenen Werten tberein. Bei weiterer Temperung auf 300° K (Teil- 
bild c) verschwindet auch das Farbzentrensignal, wahrscheinlich infolge 
Kolloidbildung. Die Verfarbung des Kristalls ist jedoch optisch noch 
sichtbar. 

Entsprechende Messungen sind an KBr+KOH Kristallen ausge- 
fiihrt worden. Diese haben jedoch kein Signal ergeben, welches sich 
mit Sicherheit atomaren Wasserstoff hatte zuordnen lassen. Allerdings 
ist mit einer erheblich geringeren MeBgenauigkeit zu rechnen, da man 
wegen der dreimal gr6Beren Halbwertsbreite der Farbzentren-Resonanz- 
linie in KBr auch eine wesentlich gréBere Breite der Wasserstoff-Reso- 
nanzlinie erwarten kann. 

Eine Erweiterung des MeBbereiches auf tiefere Temperaturen 
(20° K) hat ergeben, daB sich der in Fig. 6a und 6d dargestellten Re- 
sonanzabsorption eine Feinstruktur tiberlagert, welche von der Orien- 
tierung des Kristalls im Magnetfeld abhangig ist. Eine solche Orien- 
tierungsabhangigkeit ist bei der in Fig.6a und 6d gezeigten Doppelbande 
nicht vorhanden. Diese Feinstruktur tritt sowohl in KC] + KOH als 
auch in KBr+KOH auf. Der Abstand der Feinstrukturkomponenten 
ist in KBr wesentlich gréBer als in KCl. Diese Feinstruktur wird gegen- 
wartig naher untersucht und soll in einer folgenden Arbeit behandelt 
werden. 

§ 4. Deutung der MeBergebnisse 

KCI- und KBr-Kristalle mit KOH-Zusatz zeigen in ihrem photo- 
chemischen Verhalten groBe Ahnlichkeit mit KH-haltigen KCl- und KBr- 
Kristallen. Hydridhaltige Alkalihalogenidkristalle sind eingehend von 
Hixscu und Pour!, THomas?®, MARTIENSSEN!? und DELBECQ, SMALLER 
und YusTER® untersucht worden. Einige fiir die Deutung des photo- 
chemischen Verhaltens von KOH-haltigen Kristallen, wichtige Ergeb- 
nisse sollen zundchst hier angefiithrt werden. 

11 Kip, A.F., C.A. Kirrer, R.A. Levy, A.M. Portis: Phys. Kev. 91, 1066 


(1953). 
12 MARTIENSSEN, W.: Z. Physik 131, 488 (1952). 
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KCl- bzw. KBr-Kristalle mit KH-Zusatz besitzen im UV eine scharfe 


Absorptionskonstanten in willkirlichen Eiherten 


65 6 


Absorptionsbande mit einem Maximum bei 212 bzw. 224 my (T= pee K)=] 
Diese Absorption wird als U-Bande bezeichnet und entsteht durch H- 


A=200 


250 


PO—=o—0 
45 eV 
Photonenenergie 
Absorptionsspektren von KBr-Kristallen mit 
KH-Zusatz (entnommmen der Arbeit von THoMAs) 


OF) F 


Fig:.7. 


300 ™L 


KBr Arisfa// 
mit 6a. 15-10" KH- 
/tolehiilen/c? 
gemessen bel -790°C 


a)im Ausgongszustand 


b) nach Bestrahlung mit 
A =226,§ m 
Dobel keine farbzentren 


) nach weiterer Bestrohlung 
mit A= 265m 
Erst jerzt 
Bildung von farbzentren 


a) vorubergehend auf 
420°C erwarm?. Labes 
Erhaitung 
von Farbzentren 


Ionen, die sich auf Anionplatzen | 
befinden. I |i 

Einstrahlung in die U-Bande J 
bei KClliefert bei tiefen Tempe- J 
raturen nach DELBECQ, SMAL- 
LER und YUSTER® eine breite, 


als U, bezeichnete Bande, die ) 
sich von 240 bis 300 mu er- | 


streckt, sowie eine kurzwelligere | 
mit U, bezeichnete Bande mit 
einem Maximum bei 236 mu. 
Einstrahlung in die U,-Bande 
bei 78° K fiihrt zur Bildung von 
Farbzentren und zur VergréBe- 
rung der Bande U,. Nach Bil- 
dung der U,-Bande erhalten die 
Autoren die paramagnetische 
Resonanzabsorption, die sie der 
Absorption neutraler Wasser- 
stoffatome im Zwischengitter 
zuordnen. Eine entsprechende 
Messung ist in dem Teilbild d 
der Fig. 6 dargestellt. 

Fir KBr + KH liegen opti- 
sche Messungen von THomas!° 
und MARTIENSSEN?? vor, die mit 
den Messungen an KCl1+KH 
in Einklang stehen. Auch hier 
(vgl. Fig. 7) entsteht nach Ein- 
strahlung in die U-Bande bei 
tiefer Temperatur eine breite, 
von THoMA als ‘’U-Bande be- 


zeichnete Absorption. In Analogie zu KCl ist diese Bande nach DEL- 
BECQ, SMALLER und YuSTER® als Bande U, aufzufassen. Eine deutlich | 
abgetrennte Bande U, wird nicht erhalten. THomas findet jedoch bei | 
Einstrahlung von Licht aus dem Bereich der U’’-Bande eine Erhohung 
des Maximums bei 270 mu. Bei diesem Vorgang entstehen Farbzentren. 
Gleichzeitig wird die «-Bande (bei THomas U’ genannt) erniedrigt. Es 
erfolgt also die gleiche Reaktion wie nach Einstrahlung in die U,-Bande 
bei KCl, namlich eine teilweise Umwandlung der Bande U, in U,. Der 
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Unterschied gegeniiber KCl liegt nur darin, daB sich in KBr diese 
beiden Banden weitgehend tiberlagern, und daher die Reaktion U,-U, 
nur schwer zu erkennen ist. In der Arbeit von kuomas werden die 
Banden U, und Uy, nicht unterschieden und gemeinsam mit U’’ be- 
zeichnet. 


Zusammenfassend kann das photochemische Verhalten hydrid- 
haltiger KCl- und KBr-Kristalle bei tiefen Temperaturen wie folgt be- 
schrieben werden: 


Bei Einstrahlung in die U-Bande verlassen H--Ionen ihren Gitter- 
platz und gelangen ins Zwischengitter. Dafiir liBt sich schreiben*: 


[Boley (CO) =i = (1) 


Die Wasserstoffionen H; auf Zwischengitterplatz verursachen die 
Bande Uj, die Liicken verursachen die Bande «. Absorption in der U,- 
Bande spaltet das Elektron vom Wasserstoffion Hj ab: 


H; +hv(U,) +H? +e. (2) 


Der neutrale Wasserstoff H? auf Zwischengitterplatz macht sich durch 
die Bande U, bemerkbar. 


Das in (2) entstandene treie Elektron kann entweder mit Liicken 
unter Bildung von Farbzentren oder unter Mitwirkung von Liicken und 
Wasserstoffatomen zu U-Zentren reagieren: 


e+ i144] (3) 
e+) +H}>[H]. (4) 


Die Reaktionen (3) und (4) treten besonders deutlich beim Tempern der 
Kristalle auf. 

KCl und K Br mit KOH-Zusatz. Zur Erklarung der photochemischen 
Vorgange in KOH-haltigen Kristallen gehen wir davon aus, da8 die 
OH~--Ionen im Kristall einzelne Halogenionen ersetzen, analog zu den 
H_-Ionen in hydridhaltigen Kristallen. 


Nach Einstrahlung in die OH -Bande bei tiefen Temperaturen ent- 
steht die Bande U,, welche anzeigt, daB sich im Zwischengitter neutrale 
Wasserstoffatome befinden, die durch Licht von den OH -Komplexen 


* Es bedeuten (nach DELBECQ, SMALLER und YUSTER?): e = Elektron; — 
Liicke im Anionengitter (#-Zentrum); ¢ = Elektron in einer Licke (Farbzen- 
trum); [H-] = Wasserstoffion auf Anionplatz (U-Zentrum) ; Hj; = Wasserstoffion 
auf Zwischengitterplatz (U,-Zentrum) ; H? = Wasserstoffatom auf Zwischengitter- 


platz (U,-Zentrum). 


604 FRANZ KERKHOFF: 
abgespalten worden sind. Dies kann durch die Gleichung * 


[OH-] + hv (OH-) > [O-] + H? (5) | 


beschrieben werden. Wir nehmen an, daf die Absorption auf der kurz+ i 
welligen Seite der OH--Bande durch die so gebildeten O--Ionen auff) 
Anionplatzen verursacht wird. 


Bemerkenswert ist die Tatsache, daB im Gegensatz zu hydridhaltigen Kristallen §) 
eine viel hdhere U,-Bande entsteht. Bei Versuchen an KOH-haltigen Kristallen§ 
entspricht die Flache unter der U,-Bande ungefahr der abgebauten Flache unter) 
der OH--Bande. Die Oszillatorenstarken der OH~-Bande und der U,-Bande sind} 
demnach ungefahr gleich. In KH-haltigen Kristallen erhalt man nach Bestrahlung 
vorwiegend die Bande U,. Die Flache unter der U,- und U,-Bande ist nicht ver-) 
gleichbar mit der Flache der abgebauten U-Bande. Daraus ist zu schlieBen, daB 
die Oszillatorenstarke der U,-Zentren erheblich kleiner als eins ist. 


Bei Temperung auf 130° K verschwindet die U,-Bande. Die Wasser- 
stoffatome im Zwischengitter bilden H,-Molekiile, die sich im Ab- 
sorptionsspektrum nicht mehr bemerkbar machen. AuBerdem wird die 
O--Bande abgebaut. Dabei werden Liicken und Elektronen frei: 


2 (Ontos Oy Bee 2 es. (6) 


Ein Teil dieser Liicken und Elektronen reagiert nach Gl. (3) zu Farb- 
zentren bzw. mit Wasserstoffatomen zu U-Zentren. Die entstehende 
U-Bande iiberlagert sich der OH~-Bande. Das macht sich durch eine 
geringe Verschiebung des Maximums der Absorption zu langeren Wellen 
hin bemerkbar. 


Bei weiterer Temperung auf 300° K wird der Aufbau der U-Bande 
besonders deutlich. Wie aus Fig. 2d und 3d hervorgeht, fiihrt diese 
Temperung in KCl vorwiegend zu U-Zentrenbildung, wahrend in KBr 
hauptsachlich Farbzentren gebildet werden. Daraus ist zu schlieBen, 
daB der nach Gl. (5) gebildete Wasserstoff beim Aufwarmen in KBr | 
schneller als in KCl als H,-Molekiile ausgeschieden werden kann, so daB 
eine Riickreaktion zu U-Zentren in KBr nicht so leicht méglich ist. 


§ 5. Kristalle mit KNO,-Zusatz 


KCl- und KBr-Kristalle mit KNO,-Zusatz besitzen praktisch die 
gleiche Absorption im Ultravioletten wie KOH-haltige Kristalle. Wie 
SMAKULA} gezeigt hat, tritt bei diesen Zusatzen auBerdem noch eine | 
weitere etwa hundertmal kleinere Bande bei 360 my auf. An dieser 


* [OH], [O°] Hydroxyl- bzw. Sauerstoff-Ion auf Gitterplatz. 
18 SMAKULA, A.: Z. Physik 45, 1 (1927). 
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Bande haben neuerdings HutcHINson und PRINGSHEIM™ in einer aus- 
fiihrlichen Untersuchung iiber das Verhalten von nitrithaltigen Alkali- 
halogeniden eine charakteristische Feinstruktur gefunden. 


Kristalle mit Nitrat-Gehalt bilden nach Bestrahlung bei Zimmer- 
temperatur im Gegensatz zu KOH-haltigen Kristallen keine Farb- 
zentren. Dagegen wird nach mehrstiindiger Bestrahlung bei Zimmer- 
temperatur mit dem Licht einer Hg- 
Lampe die Absorption bei 360 mu. 
(KJ 450 mu) vergroBert (vgl. Fig. 8). 


300 400 mp 


300 400 mp 600 


KNO 3 
Lestranlt 


Absorptions -Konstante 
willkiirliche Einherten 


Absorptions -konstante 


G2 


G7 


& ¥ I WV or ¥ 3 eV 
Photonen -Energie Photonen-Energle 


Fig. 8 Fig. 9 


Fig. 8. Absorptionsspektren von KCl-, KBr- und K J-Kristallen mit Zusatz von 1 Mol-% KNO,, gemessen 
bei 300° K. ——— Ausgangszustand. Nach UV-Bestrahlung bei 300° K 


Fig. 9. Absorption dtinner Schichten von KNO, und K NO, bei Zimmertemperatur. Die Schichten sind auf 
Quarzplatten aufgeschmolzen (Dicke etwa 0,1.mm). Oberes Teilbild: KNO,. Mittleres Teilbild: Gleiche 
Schicht nach mehrsttindiger UV-Bestrahlung. Unteres Teilbild: Absorption einer KNO,-Schicht 


Nach MASLAKOWEZ§ und PRINGSHEIM!® wird diese Absorption durch 
NO;-Ionen im Kristall hervorgerufen. Die Zunahme dieser Absorption 
zeigt also eine Umwandlung von KNO; in KNO, an. 


Eine entsprechende Umwandlung ist von NARAYANSWAMY?® bei UV- 
Bestrahlung von reinem KNO, beobachtet worden. Er hat das gebildete 
14 F[UTCHINSON, E., u. P. PRINGSHEIM: J. Chem. Phys. 23, 1113 (1955). 


15 PRINGSHEIM, P.: J. Chem. Phys. 23, 369 (1955). 
16 NaRAYANSWAMY, L.K.: Trans. Faraday Soc. 31, 1411 (1936). 
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KNO, mit chemischen Methoden nachgewiesen. Fig. 9 zeigt entspre- 
chende optische Messungen. Auf dem oberen Teilbild ist die Absorption 


einer diinnen auf einer Quarzplatte aufgeschmolzenen KNOg-Schicht |} 


(Dicke etwa 0,1.mm) zu sehen. Das untere Teilbild zeigt das Absorp- | 


tionsspektrum einer ebenso hergestellten KNO,-Schicht. Im mittleren 


Teilbild ist das Spektrum der KNO,-Schicht nach dreistiindiger Be- | 
strahlung mit einer Hg-Lampe bei Zimmertemperatur dargestellt. Die 
entstandene Absorption la8t sich zwanglos mit dem im Kristall erzeugten 
KNO, deuten. 


Den Herren Prof. R. HirscH und Dr. W. MarTIENSSEN méchte ich fiir die An- 
regung und Forderung dieser Arbeit herzlich danken. Herrn Prof. R.W. Pout bin 
ich fiir seine Unterstiitzung sehr zu Dank verpflichtet. Fir die Durchfiihrung der 
Arbeit waren Mittel wesentlich, die Herrn Prof. H1itscH von der Deutschen For- 
schungsgemeinschaft und von der Research Corporation zur Verfiigung gestellt 
wurden. Beiden Stellen gilt mein aufrichtiger Dank. 
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Zum Photoeffekt an diinnen Metallschichten* 


Von 
FRIEDHOLD BAUMANN 


Mit 11 Figuren im Text 


(Eingegangen am 8. Februay 1960) 


The photoelectric emission of thin metal layers produced by quenching condensation 
at low temperatures is measured immediately after condensation and after different 
annealing processes. The investigated metals are Pb, Sn, Biand Sn + 10 at.-% Cu. 
During annealing two effects are observed. The photoelectric sensitivity is lowered 
and the threshold is shifted by an amount of some my. The energy dependence 
of the photoelectric sensitivity in layers of Pb and pure Sn can be described in the 
whole region by Fowl Ler’s theory. The sensitivity decrease during annealing is 
discussed in terms of the precipitation of lattice defects and can be compared with 
the infrared absorption measurements on these layers by J. Hasse. 


§ 1. Einleitung 


Die Eigenschaften eines festen Kérpers kénnen bekanntlich durch 
den Einbau von Gitterfehlern wesentlich beeinfluBt werden. Eine der 
Moglichkeiten zur Erzeugung solcher Gitterfehler bietet die Methode 
der abschreckenden Kondensation. Dabei wird die zu untersuchende 
Substanz als diinne Schicht im Hochvakuum auf eine Unterlage auf- 
gedampft, die sich auf tiefer Temperatur befindet. Auf diese Weise 
konnte in einer Reihe von Arbeiten von Hiiscu u. Mitarb. der EinfluB 
von Gitterfehlern u.a. auf das Widerstandsverhalten und die Supra- 
leiteigenschaften diinner Metallschichten gezeigt werden!. 

In der vorliegenden Arbeit werden diese Untersuchungen auf den 
auBeren Photoetfekt ausgedehnt. Die Messungen werden an Blei-, 
Zinn- und Wismutschichten sowie an Zinnschichten mit einem Zusatz 
von 10 Atom-% Kupfer ausgefiihrt. 

Nach Elektronenbeugungsaufnahmen entstehen die meisten Metalle, 
so auch Blei und Zinn, nach abschreckender Kondensation in ihrem 
normalen Gitter, waihrend Wismutschichten und Zinnschichten mit 
Kupferzusatz in einem  fliissigkeitsahnlichen‘‘ Zustand bei tiefer Tem- 
peratur aufgebaut werden®%. Durch Tempern auf Zimmertemperatur 


* Uber Teile dieser Arbeit wurde auf der Physikertagung 1959 in Berlin be- 
richtet. 

1 Zusammenfassung von R. Hirscw u. W. MaRTIENSSEN: Nuovo Cim. Suppl. 
7, 480 (1958). 

2 BuckEL, W.: Z. Physik 138, 136 (1954). 

3 BuCKEL, W., u. H. BtLrow: Z. Physik 145, 141 (1956). 
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14Bt sich der zunachst hohe Restwiderstand der Blei- und Zinnschichte! 
kontinuierlich verringern4:®. Beim Erwarmen der ,,amorphen‘ Schichf 
ten von Wismut und Zinn mit 10 Atom-% Kupferzusatz treten chaf} 
rakteristische Widerstandsdénderungen auf*-®. Man bemerkt eine sprun 
hafte Anderung beim Ubergang ,,amorph‘‘/kristallin in beiden Falleif} 
im Temperaturbereich von etwa 20° K. Die Zinnschicht mit Kupfer | 
zusatz zeigt bei etwa 250° K noch eine zweite starke Widerstandsinde 
rung. 

Durch die abschreckende Kondensation lassen sich auch die Supra 
leiteigenschaften dieser Metallschichten beeinflussen. Hier sei in diesem 
Zusammenhang nur wiederholt, daB das Wismut, welches als kompakte 
Material iiber 0,05° K nicht supraleitend wird’, in der ,,fliissigkeitsahn} 
lichen‘‘ Modifikation ein Supraleiter ist mit einer Ubergangstemperatug 
von 6° K4. | 

Fiir den auBeren Photoeffekt sind das Energiespektrum der Ele 
tronen und die Gitterverhaltnisse wesentlich. Man kann erwarten, da 
sich die Verénderungen an abgeschreckt kondensierten Schichten auc 
am Photoeffekt in charakteristischer Weise beobachten lassen. Daz 
sind lichtelektrische Messungen bei Heliumtemperatur auszufiihren. 


Bei diesen Messungen wird auch der Photoeffekt in unmittelbare 
Nahe der langwelligen Grenze beim Ubergang der Normalleitung zu 
Supraleitung untersucht. Dabei kann innerhalb der MeBgenauigkei 
keine Anderung des Photoeffektes an den Zinn- und Wismutschichte 
und Zinnschichten mit 10 Atom-% Kupferzusatz festgestellt werdenif 
Ob auch an den untersuchten Bleischichten mit dem Eintritt der Supra 
leitung keine Anderungen innerhalb der MeBgenauigkeit auftreten 
kann noch nicht mit Sicherheit gesagt werden 

Die MeBgenauigkeit hangt stark von der Steilheit der lichtelektrischen Emping 
lichkeitskurve und von der Energie der eingestrahlten Lichtquanten ab. Strahlt ma 
bei den drei erstgenannten Schichten im ungetemperten Zustand Lichtquanten ein} 
deren Energie z. B. 0,01 eV gréRer ist als die Austrittsarbeit, so ist die MeSgenauiey 
keit des Photostromes in der verwandten Anordnung nicht besser als + 6%. Be 


denselben Lichtquanten betragt die MeBgenauigkeit bei der Bleischicht unmittelbad | 
nach dem Aufdampfen + 3%. 


§ 2. MeBanordnung und MeBmethode 


Fiir die Messungen wurde eine Kalteapparatur gebaut, wie sie im 
wesentlichen bereits von BucKEL und Hitscu beschrieben wurde®: 
Fig. 4a zeigt einen Schnitt durch den unteren Teil der Apparatur. In 


4 BUCKEL, W., uw. Ry Hinscu: Z. Physik 138, 109 (1954). | 
5 BUCKEL, W., u. R. Hirscu: Z. Physik 131, 420 (1952). | 
® SCHERTEL, A.: Phys. Verh. 2, 102 (1951). 


* Korti, N., and F.E. Simon: Proc. Roy. Soc. London, Ser. A, 151, 610 (1935). 
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den konzentrisch angeordneten Tanks befinden sich fliissiger Sauer- 
stoff (Z) und fliissiger Wasserstoff (2 und 3). Der fliissige Wasserstoff 
in Tank 3 kann abgepumpt werden. Dadurch wird das DruckgefaB (D) mit 
dem komprimierten Helium auf etwa 11,5° K abgekiithlt. Durch einmalige 
Expansion nach Smmon kann das Helium dann im GefaB D verfliissigt 
werden (80% Fiillungsgrad). Durch anschlieBendes Abpumpen des fliis- 
sigen Heliums kann als 
tiefste Temperatur etwa 
1,3° K erreicht werden. 

Auf eine kristalline 
Quarzplatte (Q), die auf 
dem Praparathalter (P) 
festgeklemmt ist und im 
innigen Warmekontakt 
mit dem Heliumdruck- 


i are RS 
NI 


a b 


Fig. 1. a Schnitt durch den unteren Teil des Heliumkryostaten. Bezeichnungen im Text 
b Schichttrager in natiirlicher GroBe. Bezeichnungen im Text 


gefaB steht, wird die zu untersuchende Metallschicht kondensiert. Durch 
die Form der Blende (4) unmittelbar vor der Quarzplatte wird erreicht, 
daB zwei voneinander hochisolierte Schichten entstehen, die es erlauben, 
Widerstandsmessungen und lichtelektrische Messungen gleichzeitig und 
unter denselben Bedingungen auszufiithren. Vor Einbau der Quarz- 
platte werden im Hochvakuum Goldelektroden aufgedampft. In 
Fig.1b ist die Form der Elektroden und der Schichten dargestellt. Die 
Elektroden a dienen zur Strom- und Spannungsmessung an der Schicht 
R; die Elektrode 6 stellt den Kontakt zu der Schicht LZ her, an welcher 
die lichtelektrischen Messungen durchgefiihrt werden. Der MeBraum 
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ist von zwei Abschirmbechern umgeben, die an den Tanks 1 und 2 fest-| | 
geschraubt sind. Der innere Becher (20° K) hat ein Fenster ftir den | 
Lichtdurchtritt, das mit einer kristallinen Quarzplatte abgedeckt ist, ) 
und eine Aufdampféffnung, welche durch eine Blendentiir mittels | 
eines Schraubenziehers von auBen geschlossen werden kann. Der 
Schraubenzieher gleitet in einer Vakuumdurchfiihrung. Der auBere 
Becher (90° K) hat drei entsprechende Offnungen. | 

Als Lichtquelle dient eine Xenon-Hochdrucklampe XBO 301%. Thre ff 
Strahlung wird in einem Spiegeldoppelmonochromator von Leiss spek- ff 
tral zerlegt. Die spektrale Bandbreite des zerlegten Lichtes ist im ganzen 
MeBbereich kleiner als 1 my. Bei der Messung wird die Wellenlange 
schrittweise um 2,5 my. verandert. In der Nahe der langwelligen Grenze J} 
werden éfters die Abstande von MeBpunkt zu MeBpunkt auf 1 my ver- J 
kleinert. 

Durch eine unter 45° in den Strahlengang gebrachte Quarzplatte 
wird ein Teil des Lichtes auf eine mit einem Thermoelement geeichte 
Vergleichszelle gelenkt, wahrend der gr6Bte Teil des Lichtes durch die 
Quarzfenster im Gehause und Abschirmbecher des Kryostaten auf 
die MeBschicht fallt. Bei der Eichung der Vergleichszelle zur Bestim- 
mung der spektralen Empfindlichkeit wird das Thermoelement an die 
Stelle der MeBschicht gebracht. Auf diese Weise sind die Reflexions- 
verluste an den beiden Quarzfenstern mitberiicksichtigt. Das Thermo- 
element ist mit einer Hefner-Lampe absolut geeicht. 

Der gemessene Photostrom wird auf die Intensitat des auffallenden 
Lichtes bezogen. Die Photostréme der MeB- und Vergleichszelle werden 
aus dem Spannungsabfall an Hochohmwiderstanden mit Elektrometer- 
verstarkern FH 56 bestimmt. Mit diesen Geraten lassen sich Spannungen 
zwischen 10-4 und 1 V messen. 

Die zu untersuchende Metallschicht ist mit dem Elektrometer tiber 
den Ableitwiderstand zur Erde verbunden, wahrend die Blende B als 
Anode auf +30 V gegen Erde liegt. Es werden somit nur die Elektronen 
gemessen, die die Schicht verlassen; Elektronen, die durch reflektiertes 
Licht an den Abschirmungen ausgelést werden, liefern zum Me8strom 
keinen nachweisbaren Beitrag. 

GréBter Wert wird auf eine gute elektrostatische Abschirmung der 
ganzen Apparatur, sowie auf eine gute elektrische Isolation der MeB- 
leitung gelegt. Als Isolator wird poliertes und mit Dioxan behandeltes 
Trolitul verwendet. An den Stellen der Apparatur, an denen die MeB- 
leitung an die einzelnen Kithltanks thermisch angekoppelt werden muB, 
sind kristalline Quarzplattchen als Isolatoren eingebaut. Der Isolations- 
widerstand ist besser als 10%Q. Der gréBte benutzte Ableitwiderstand 


* Diese Lampe stellte dankenswerter Weise Herr Professor Dr. WILFRIED 
MEYER von der OSRAM-Ges., Berlin, zur Verftigung. 
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betragt 10 Q, der kleinste MeBstrom 1074 Amp. Kriechstréme von der 
Anode flieBen iiber den Praparathalter zur Erde ab und kénnen nicht als 
Dunkelstr6me gemessen werden. 

Temperaturen iiber 90° K werden mit Thermoelementen, darunter 
mit einem Thermoresistor gemessen. 

Das Vakuum wird durch ein Penning-Manometer angegeben, dessen 
MeBgrenze 10° Torr ist. 

Da der auBere Photoeffekt besonders leicht durch kondensierte Rest- 
gase beeinfluBt wird, muB unbedingt fiir sehr gutes Vakuum gesorgt 
werden. Daher wird vor jeder Messung mehrere Tage lang die Apparatur 
bei laufender Pumpe wiederholt auf etwa 50 bis 100° C erwarmt. Nach 
Einfiillen des fliissigen Sauerstoffs in den 4uBeren Tank ist das Vakuum 
besser als 10° Torr, nach Einfiillen des fliissigen Wasserstoffes ist das 
Vakuum mit dem Penning-Manometer nicht mehr zu messen. Der 
innerste Tank mit dem Praparathalter und der Quarzplatte wird 
immer Zuletzt abgekiihlt. Wahrend des Aufdampfens und des Messens 
ist stets der mittlere Tank mit fliissigem Wasserstoff gefiillt, so daB die 
eigentliche MeBzelle wahrend der Messung dauernd von Wasserstoff- 
temperatur umgeben ist. Auf diese Weise wird eine Kondensation von 
Restgasen auf die MeBschicht verhindert, wie aus den Messungen in 
§ 3 hervorgeht. 

Das Metall wird aus einem schmalen Wolframband verdampft, das 
vor jeder Beschickung im Hochvakuum gegliiht wird. Beim Anheizen 
des Ofens in der Apparatur wird zunachst ein Teil des Metalls auf die 
geschlossene Blende gedampft, und erst dann wird die Quarzplatte zum 
Bedampfen freigegeben. Das Wolframband wird in der Apparatur nie 
vollig leer gedampft. 

Nach Beendigung der Messung wird die Quarzplatte ausgebaut und 
die Dicke der Schicht nach dem Verfahren von TOLANSKI® bestimmt. 
Sie wird im folgenden als optische Dicke d angegeben. 


§ 3. Ergebnisse 


Die Messungen liefern den Photostrom bezogen auf die auffallende 
Lichtleistung, im folgenden mit lichtelektrische Empfindlichkeit I 


(in ar) bezeichnet, als Funktion der Wellenlange. In den Fig. 2 bis 5 


sind die Ergebnisse der lichtelektrischen Messungen an den unter- 
suchten Schichten wiedergegeben. Auferdem ist im rechten oberen 
Teil der Figuren das Widerstandsverhalten der Schichten dargestellt. 
Es stimmt mit dem in fritheren Arbeiten gefundenen Verhalten vollig 
iiberein. In den Teilbildern sind mit J, 2 und 3 die Temperzustande 


8 ToLANSKI, S.: Nature, Lond. 153, 314 (1954). 
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der untersuchten Schichten bezeichnet, bei denen jeweils auch d 
lichtelektrischen Empfindlichkeitskurven /, 2 und 3 gemessen 


Fig. 2 Fig. 3 
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Fig.2—5. Spektrale lichtelektrische Empfindlichkeit und Widerstandsverhalten (im Teilbild) der unter 


suchten Schichten, Bei den im Widerstandsteilbild mit 7, 2 und 3 bezeichneten Temperzustanden sind di 
lichtelektrischen Empfindlichkeitakurven 1, 2 und 3 gemessen 


In Fig. 2 sind die Ergebnisse einer bei 20° K aufgedampften Ble 
schicht dargestellt. Die Kurve / gibt die spektrale lichtelektrische Emp: 
findlichkeit der Schicht unmittelbar nach dem Aufdampfen wieder 
Nach Erwarmen der Schicht auf 90° K ist die Kurve 2 gemessen. ai 
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MeBpunkte dieser Kurve liegen im ganzen MeBbereich unterhalb der 
Kurve 7. In der Nahe der langwelligen Grenze liegen die Werte der 
Kurve 2 in dieser Darstellung so wenig unterhalb der Kurve /, daB sie 
nicht mehr getrennt eingezeichnet werden kénnen. Die Schicht wird 
schheBlich auf 270° K erwarmt und erneut auf 20° K abgekiihlt. Die 
anschlieBend ermittelte Kurve 3 zeigt auch hier eine Abnahme der licht- 
elektrischen Empfindlichkeit, wie sie schon beim Erwarmen der frisch 
kondensierten Schicht auf 90° K festgestellt wird, jedoch in besonders 
ausgepragter Weise. Es wird also beim Tempern einer abschreckend 
kondensierten Bleischicht mit dem Abbau des Restwiderstandes auch 
die lichtelektrische Empfindlichkeit im ganzen MeBbereich verringert. 

Fig. 3 zeigt das Verhalten einer Zinnschicht, welche bei 14° K kon- 
densiert ist. Kurve / ist wiederum sofort nach dem Aufdampfen und 
Kurve 2 nach Erwarmen der Schicht auf 90° K ermittelt, wahrend 
Kurve 3 bei 20° K gemessen ist, nachdem die Schicht auf 260° K er- 
warmt wurde. Die MeBpunkte der Kurve 2 kénnen in der Nahe der 
langwelligen Grenze bei dieser Darstellung nicht mehr getrennt einge- 
zeichnet werden. Auch hier findet man, daB das Tempern einer bei 
tiefer Temperatur entstandenen Zinnschicht die lichtelektrische Emp- 
findlichkeit stark herabsetzt. Bei dieser Schicht ist allerdings die Ab- 
nahme der lichtelektrischen Empfindlichkeit nicht so groB wie bei der 
Bleischicht. 

In Fig.4 gibt die Kurve Z die spektrale Empfindlichkeit einer Wis- 
mutschicht unmittelbar nach dem Aufdampfen bei 6,5° K wieder. Nach 
Erwarmen der Schicht auf 90° K und erneutem Abkiihlen auf 20° K 
wird die Kurve 2 ermittelt. Es ist eine deutliche Verschiebung der lang- 
welligen Grenze zu einer kleineren Wellenlange eingetreten. Alle MeB- 
punkte der Kurve 2 liegen wiederum deutlich unterhalb der Kurve J. 
Nach Tempern der Schicht auf 250° K ist die Kurve 3 bei 20° K ge- 
messen. Es zeigt sich abermals derselbe TempereinfluB. Die Ande- 
rungen zwischen Kurve 2 und 3 sind jedoch viel geringer als diejenigen 
zwischen Kurve J und 2. Die Werte der Kurve 3 unterscheiden sich in 
der Nahe der langwelligen Grenze so wenig von denjenigen der Kurve 2, 
daB sie in der Fig.4 nicht mehr eingezeichnet werden kénnen. Die Ver- 
anderungen der lichtelektrischen Empfindlichkeitskurven entsprechen 
dem Widerstandsverhalten der Wismutschicht. Dies laBt sich besonders 
leicht an Hand einer Messung zeigen, bei der wahrend des Temperns die 
lichtelektrische Empfindlichkeit J fiir die Wellenlange 280 my. als Funk- 
tion der Temperatur bestimmt wird. Das Ergebnis dieser Messung ist 
in Fig.6 dargestellt. Nach dem Aufdampfen der Schicht ist die Emp- 
findlichkeit zundchst bis etwa 13° K konstant. Mit dem Einsetzen der 
Gitterumwandlung bei 13,5° K nimmt die Empfindlichkeit plotzlich 
stark ab. Der Hauptabfall ist bis zu einer Temperatur von etwa 50 bis 
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60° K erfolgt, bei welcher ja auch das Maximum in der Temperkurvef 
des Widerstandes durchlaufen ist. Ein weiteres Erwarmen der Schicht 
bis etwa 250° K macht sich auf die lichtelektrische Empfindlichkeit \ 
verhaltnismaBig wenig bemerkbar. : 
In Fig. 5 werden die Ergebnisse einer Zinnschicht mit cingebauterif 
Kupferatomen wiedergegeben. Zur Erzeugung dieser Schicht wird eine) 
im Hochvakuum zusammengeschmolzene Legierung von Zinn mit if 
10 Atom-% Kupfer stoBbartig vom Wolframband des Ofens verdampft if) 
Bei sehr starkem, kurzzeitigen Heizen des Ofens erhalt man erfahrungs: 
gemaB eine Schicht in i 
nahezu gleicher Zusam-f 
mensetzung. Die Emp] 
findlichkeitskurve J wird] 
sofort nach dem Auf 
dampfen bei 8° K aufge 
nommen. Ein Vergleic 
mit Kurve J der reiner 
Zinnschicht (Fig. 3) lab) 
zweierlei erkennen. Ein: 
mal liegt die langwellig 
Grenze der Schicht mit 
Kupferzusatz langwelli 
a 700 oie 200 °K 300 ger als bei der eine 
Fig. 6. Lichtelektrische Empfindlichkeit einer Wismutschicht fiir Zinnschicht (Pfeil Sn) | 
A= 280 my, als Funktion der Temperatur und zum anderen ist | 
die Empfindlichkeit dex 
Schicht mit Kupferzusatz beim kurzwelligen Teil der Kurve nur etwa halk 
so groB wie bei der reinen Schicht. Nach Tempern der Schicht auf 90° K und | 
erneutem Abkithlen auf 20° K wird Kurve 2 ermittelt. Sie zeigt eine deut4ff 
liche Verschiebung der langwelligen Grenze zu einem kleineren Wert. Alla 
MeBpunkte liegen deutlich unterhalb der Kurve /. Messungen, wie sie in 
Fig.6 fiir Wismut wiedergegeben sind, zeigen, daB auch bei Zinnschichte 
mit Kupferzusatz die Verschiebung der langwelligen Grenze zusamme 
mit der Widerstandsumwandlung bei etwa 30° K auftritt. Auf ein 
Wiedergabe dieser Messungen soll hier verzichtet werden. Die Kurve df 
wird nach Erwarmen der Schicht auf 270° K und nochmaligem Abkiihle 
auf 20° K gemessen. Sie unterscheidet sich im langwelligen Teil nicht] 
von Kurve 2. Jedoch liegen die MeBpunkte der Kurve 3 auf der kurz+ 
welligen Seite weit unterhalb der Kurve 2. 
Bei einem Vergleich der an den Blei- und Zinnschichten gemessenen 
Kurven J, 2 und 3 mit den entsprechenden an der Wismutschicht ge- 
fundenen fallt auf, da8 beim Tempern der beiden erstgenannten Schich- 


ten — im Gegensatz zum Wismut — die Kurvenform stark gedndertff 
| | 


=e 
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wird. Die MeBpunkte der Kurven 2 und 3 der beiden Schichten lassen 
sich durch Multiplikation der MeBwerte mit einem im ganzen Bereich 
konstanten Faktor recht gut auf die entsprechenden Kurven / legen. 
Demgegentiber kann man die Empfindlichkeitskurven der Wismut- 
schicht durch Verschiebung nahezu zur Deckung bringen. 

Ahnlich wie das Wismut verhalt sich auch die Zinnschicht mit 
10 Atom-% Kupfer. Auch hier lassen sich Kurve 1 und 2 durch Ver- 
schiebung recht gut zur Deckung bringen. Allerdings weicht Kurve 3 
in ihrer Form stark von den 
Kurven J und 2 ab. 

Bekanntlich kénnen_ spek- 
trale Empfindlichkeitskurven 
lichtelektrischer Messungen in 
ihrer Form wie auch in der Lage 
der langwelligen Grenze auBer- 
ordentlich leicht durch Ober- 
flachenverunreinigungen beein- 
fluBt werden. Deshalb sind 
die in §2 beschriebenen Vor- 
kehrungen fiir gutes Vakuum 
vor jeder Messung wiederholt 
worden. Die Verunreinigungen 
machen sich im Gebiet der 
langwelligen Grenze besonders 
stark bemerkbar. Um die Sau- 
berkeit der Metalloberflache Ong 5) 205 «80 
zu priifen, werden bei jeder Wellenlange 
Messung nach dem Aufdampfen 7, poplin Kontumsseng inde nue os 
der Schicht in der Nahe der 
langwelligen Grenze einige MeBpunkte ermittelt. Bevor die Schicht 
iiber die Aufdampftemperatur erwarmt wird, werden diese Punkte 
wiederum gemessen, um festzustellen, ob inzwischen irgendwelche Ver- 
anderungen durch Restgasbelegung aufgetreten sind. 

Als ein fiir alle Schichten typisches Beispiel einer solchen Kontroll- 
messung sollen die Ergebnisse einer bei 14° K aufgedampften Zinn- 
schicht in Fig.7 gezeigt werden. Die MeBpunkte, die unmittelbar nach 
dem Aufdampfen der Schicht gemessen werden, sind durch Kreuze 
dargesteJlt. Als erster Wert ist der fiir A =280 my. 40 sec nach Beendi- 
gung des Aufdampfens ermittelt. Die Schicht wird zunachst nicht tiber 
ihre Aufdampftemperatur erwarmt. Nach 21/, Std wird die Messung bei 
44° K wiederholt. Diese Werte sind als Kreise eingezeichnet. Wie man 
sieht, sind die MeBwerte gut reproduzierbar, und ein Einflu8 von Rest- 
gasen nach dem Aufdampfen kann deshalb wohl ausgeschlossen werden. 

40* 


gE 
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Ferner wird bei jeder Messung nachgepriift, ob der Photostrom def, 
MeBzelle bei der an die Anode gelegten Spannung von +30 V segelt 
Erde gesattigt ist. Dies ist bei den in dieser Anordnung untersuchteaf} 
Schichten bereits bei einer Spannung von wenigen Volt der Fall. 


§ 4. Darstellung der Ergebnisse nach der Fowlerschen Methode | | 

Bevor die Ergebnisse diskutiert werden, sollen die Messungen if) 
einer von FowLEr® vorgeschlagenen Auftragung dargestellt werdenj) 
FoWLER hat, um die Temperaturabhangigkeit der spektralen Empfind 
lichkeitskurven in der Nahe der langwelligen Grenze zu erklaren, eind)) 
Theorie des Photoeffekts entwickelt. Er erhalt fiir die bei einer Tem] 
peratur T gemessenen lichtelektrischen Empfindlichkeit J den Ausdruck"} 


aa = Mi(6). @ 


Dabei ist M die Mengenkonstante. Das Argument der Funktion / isi} 


ne hy —ep 
RT 


mit der Austrittsarbeit eq. 
Es hat sich gezeigt, daB es in den weitaus meisten Fallen mégliclify 
ist, die gemessene Kurve in einer entsprechenden Auftragung mit det 
theoretischen Kurve (/) durch Verschieben in horizontaler und vertiij} 
kaler Richtung zur Deckung zu bringen. Hierdurch hat die Fowlerschef 
Theorie eine gute Bestatigung gefunden. Aus den beiden Verschie} 
bungen lassen sich die langwellige Grenze, die das Metall am absolutenfij 
Nullpunkt hat und die Mengenkonstante, die ein MaB fiir die Steilhei 
der lichtelektrischen Empfindlichkeitskurve ist, entnehmen. 


Fiir T—0 geht der Fowlersche Ausdruck (1) in die Form tiber 


und 


I=0 fir hy<egp H 
Cd | 


I ==" (hv —e9)? fir hy>eg. 


Zur Auswertung der MeBergebnisse, die bei tiefer Temperatur ermittelt | 
werden, laBt sich diese Gleichung heranziehen. Man tragt zweckmaBig 
/Z tiber hy auf. Die MeBpunkte miissen dann nach Fowler auf einef) 
Geraden liegen, deren Schnittpunkt mit der Abszisse die Austrittsarbeit#} 
bestimmt. Aus der Steigung der Geraden laBt sich die Mengenkonstante 
M ermitteln. 


® Fowter, R.H.: Phys. Rev. 38, 45 (1931). 
10 Siehe z.B.: Simon, H., u. R. SuUHRMANN: Der lichtelektrische Effekt unc . 
seine Anwendungen. Berlin-Goéttingen-Heidelberg: Springer 1958. Dort ist auch 
die Funktion log f (6) tabelliert. 
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Die Auswertung der MeBergebnisse ist sowohl nach der Gl. (1) als 
auch nach der Naherung (2) vorgenommen. Dabei hat sich gezeigt, daB 


Fig. 8 Fig. 9 
Wellenlange Wellen/dnge 
310 290 270 mp 250 290 270 mp 250 


40 4,5 eve 50 42 45 LE eV 57 
Photonenenergle Photonenenergle 
Wellen/ange Wellen/ange 

290 210 my, 250 290 270 mp 250 


Zin 
+70 At. - To Auprer 


0 f 
42 GS 46 eV 57 42 45 48 eV 5,7 
Photonenenergle Photonenenergle 
Fig. 10 Fig. 114 
Fig. 8—11. Darstellung der lichtelektrischen Empfindlichkeitskurven 1, 2 und 38 der Schichten aus Fig. 2—5 
nach Gl. (2) 


im MeBbereich unterhalb 90° K beide Fowlerschen Darstellungen gleich- 
wertig sind. Deshalb sollen die Messungen im folgenden nur in der 
Tieftemperaturnaherung dargestellt werden. In den Fig. 8 bis 11 sind 
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i | 
| 
| 


die Ergebnisse aus den Fig. 2 bis 5 wiedergegeben. Es ist yr uber de 
Photonenenergie aufgetragen. Mit 7, 2 und 3 werden wiederum dif 


\ 


MeBwerte der entsprechenden lichtelektrischen epee | 
bezeichnet. | 

Fig. 8 zeigt, da® sich die einzelnen MeBpunkte der Bleischicht et 
gut durch Geraden verbinden lassen. Aus dieser Darstellung 1aBt sicl 
deutlich das Verhalten der Bleischicht beim Tempern ablesen. Die it | 
Fig.2 ersichtliche Abnahme der lichtelektrischen Empfindlichkeit zeig§ 
sich hier als eine Abnahme der Steigung der Geraden. Ferner ist eing 
geringfiigiges Zuriickweichen der langwelligen Grenze zu bemerken. 

Auch bei der Zinnschicht aus Fig. 3 lassen sich alle MeBpunkte au | 
Fowler-Geraden legen, wie aus Fig. 9 zu ersehen ist. Die Abnahme de: 
lichtelektrischen Empfindlichkeit zeigt sich in derselben Weise wie bef 
der Bleischicht. Erwahnt sei, daB bei allen untersuchten Zinnschichter 
nach Tempern auf etwa 260° K eine sehr kleine Verschiebung der lang} 
welligen Grenze zu groBeren Werten auftritt. 


Wahrend die an Blei- und Zinnschichten ermittelten MeBergebniss 
sich im ganzen MeBbereich durch Fowler-Geraden darstellen lassen, “ 
dies bei den Wismutschichten nicht méglich. Die MeBpunkte der Emp 
findlichkeitskurven J, 2 und 3 der Wismutschicht aus Fig. 4 sind ist 
Fig.40 in der Fowlerschen Auftragung eingezeichnet. Man ersieht so 
gleich, daB sich nicht alle Punkte der einzelnen Kurven auf eine Geradg 
legen lassen. Die jeweils eingezeichnete Gerade ist so gewahlt, daB did 
langwelligsten MeBpunkte méglichst mit ihr zur Deckung kommen. Ma 
sieht, da dann die MeBpunkte im kurzwelligen Bereich in zunehmende 
MaBe iiber den -einzelnen Geraden liegen. Diese Abweichungen zeige 
sich natiirlich in derselben Weise auch in der anderen Fowlerschen Auf 
tragung, wenn man versucht, die theoretische Fowler-Kurve der ex 
perimentellen Kurve in der Nahe der langwelligen Grenze anzupassen 
SUHRMANN, WEDLER und DIERK" fanden an Wismutfilmen, welche bei 
90° K kondensiert wurden, das gleiche Verhalten, wenn sie ihre cihiten t 


nach Tempern auf Zimmertemperatur erneut auf 90° K abkiihlten* 


Auch bei Zinnschichten mit Kupferzusatz lassen sich nicht alle MeB4 
punkte auf eine Fowler-Gerade (bzw. Fowler-Kurve) legen. Wie man aus 
Fig. 11 ersieht, liegen die MeBpunkte der Kurve J zwar auf einer Geraden 
bei Kurve 2 und in noch staérkerem MaBe bei Kurve 3 weichen jedoc 
die MeBpunkte auf der kurzwelligen Seite stark nach unten ab. ot 
Punkte der Kurve 3 fallen in der Nahe der langwelligen Grenze mit den 


* Diese Autoren fanden ferner, da® die langwellige Grenze getemperter Wismut} 
filme temperaturabhangig ist, was durch die hier vorliegenden Messungen bestatigt 
werden konnte. Alle Messungen an Wismutschichten wurden aus diesem Grunde 
bei 20° K bzw. darunter ausgefiihrt. 

11 SUHRMANN, R., G. WEDLER u. E.-A. DiERK: Z. Physik 153, 96 (1958). 
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Tans Ree ae " F : 
Werten der Kurve 2 zusammen. Sie kénnen nicht mehr getrennt ein- 
gezeichnet werden. 


Die beim Tempern der Wismutschicht und Zinnschicht mit Kupfer- 
zusatz zusammen mit den charakteristischen Widerstandsanderungen 
auftretenden Verschiebungen der langwelligen Grenze lassen sich leicht 
aus den Fig. 10 und 11 entnehmen. 


Tabelle. Daten des Photoeffekts fiir verschiedene Metallschichten 


Benutzte Temperaturen: Zum Kondensieren 7, zum Anlassen T und zur Messung JT, 


Mengen- 
konstante M in 


Temperatur in °K 


Dicke'a |= = = == Grenzwellen- 


Substanz ; : : 
in my. lange Ayinmy | yoas, A 
W - Grad? 
20 309,4+ 0,3 AS ces 
Blei bis 20 | 90 20 (und 90) | 308,5 + 0,3 16 +14 
250 20 DO | 20 307,1 = 0,3 4,3 + 0,2 
14. | 14 | 14 286,5 + 0,4 il ae 
Zinn bis 14 90 | 20 (und 90)}] 286,3 40,3 (Gait, 9) 
70 14 260 20 AST. J) 32 O35) Sor ae Ohi 
45 |6,5—12,5]6,5—12,5| 6,5—12,5 | 295,5+0,4 7,6 + 0,9 
Wismut bis |6,5—12,5 Bore 20 292,6 + 0,7 5,5+0,9 
70 |6,5—12,5 Zi | 20 291,3 40,2 AO == O33 
Zinn (T= O5S | PsS—055 WN oo) 291,9 5,8 
BenORAt 51) 8: 107,85 —8,5 90 20 288,9 6,3 
Kupfer oo lee iCaln 4220 288,7 Oe 


In der Tabelle sind alle Ergebnisse zusammengestellt. Die Spalte 2 
gibt jeweils die kleinste und gréBte Dicke d der untersuchten Schichten 
an. In den Spalten 4 und 5 sind die Mittelwerte und die Fehlergrenzen 
der langwelligen Grenze A, und der Mengenkonstanten M aufgefiihrt. 
In Spalte 3 werden die Kondensations- und MeBtemperatur wiederge- 
geben sowie die héchste Temperatur (AnlaBtemperatur), der die Schich- 
ten vor den jeweiligen lichtelektrischen Messungen ausgesetzt sind. Bei 
den Wismutschichten und der Zinnschicht mit 10 Atom-% Kupfer sind 
die angefiithrten Ergebnisse durch Anpassung der Fowler-Kurve in der 
Nahe der langwelligen Grenze bestimmt. Da der Kupfergehalt bei der 
Sn/Cu-Schicht von Messung zu Messung doch etwas schwankt, sind in 
der letzten Reihe die Werte fiir nur eine Schicht angegeben. Diese 
Schicht zeigt in ihrem Widerstandsverhalten die gréBte Ubereinstim- 
mung mit den Messungen von SCHERTEL an Zinnschichten mit 10 Atom- 
% Kupfer®. Die relativ groBe Schwankung der MeBergebnisse bei 
den auf 20° K getemperten Wismutschichten kommt daher, daB bei 
dieser Temperatur die Umwandlung noch nicht vdllig abgeschlossen ist. 
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§ 5. Diskussion der Ergebnisse 


Die Ergebnisse der Blei- und reinen Zinnschichten lassen sich im! 
ganzen MeBbereich durch Fowler-Kurven darstellen. Dies ist bei den) 
Wismutschichten und Zinnschichten mit Kupferzusatz nicht méglich. 
Da Wismut eine komplizierte Bandstruktur hat, mu auf eine genaue ff 
Analyse der Messungen, die hier auch in der Nahe der langwelligen | | 
Grenze durchgefiihrt wurden, verzichtet werden. Auch die Abweichungen | 
von der Fowler-Kurve, welche beim Tempern der Sn/Cu-Schichten auf.) 
treten, kénnen nicht erklart werden. SUHRMANN, WEDLER und DIERK, | 
die ebenfalls Wismutschichten untersucht haben, deuten ihre Ab- J 
weichungen von der Fowler-Kurve durch eine zusatzliche Elektronen- J 
emission aus einem weiteren Band". 


a) Anderung der lichtelektrischen Empfindlichkett beim Tempern. Bei 
den vorliegenden Messungen ist der Photostrom auf die auffallende 
Lichtleistung bezogen. Es ware jedoch richtiger, ihn auf die absorbierte 
Leistung zu beziehen. HAssE hat die optische Reflexion und Durch- 
lassigkeit an abschreckend kondensierten Zinn- und Wismutschichten, 
sowie an Zinnschichten mit 13 Atom-% Kupferzusatz im Wellenlangen- | 
bereich von 250 my bis 4 untersucht??. Aus seinen Messungen 1laBt 
sich die Anderung der Absorption beim Tempern dieser Schichten er- 
mitteln. Dabei ergibt sich, daB die Absorption im Wellenlangenbereich 
der hier vorliegenden lichtelektrischen Untersuchungen beim Zinn um 
12 bis 15% und beim Wismut um 8 bis 11% abnimmt. Beim Zinn mit 
143 Atom-% Kupfer nimmt die Absorption der getemperten Schicht 
in diesem MeBbereich sogar auf 125 bis 135% zu. Demnach wiirde man 
auch bei Messungen, bei denen der Photostrom auf die absorbierte 
Lichtleistung bezogen wird, eine starke Abnahme der lichtelektrischen 
Empfindlichkeit beim Tempern der abschreckend kondensierten Schich- 
ten erhalten. 


Eine ahnliche Abnahme der lichtelektrischen Empfindlichkeit mit | 
dem Tempern finden auch SUHRMANN und PIETRzyYK}’ an AI-, Zn- und 
Cd-Schichten, welche bei 83° K kondensiert sind. Die Abnahme der 
lichtelektrischen Empfindlichkeit beim Tempern einer gestérten Schicht 
scheint demnach ein sehr allgemeiner Vorgang zu sein. 


Mit dem Tempern einer abgeschreckt kondensierten Schicht wird 
der Restwiderstand durch Ausscheiden von Stérungen abgebaut. Da 
bei lichtelektrischen Messungen in der Nahe der langwelligen Grenze 
nur die sog. freien Elektronen (Leitungselektronen) als Photoelektronen | 
erfaBt werden, liegt es nahe, auch die Abnahme der lichtelektrischen 


12 Hasse, J.: Z. Physik 157, 166 (1959). 
13 SUHRMANN, R., u. J. PreTRzyvxK: Z. Physik 122, 600 (1944). 


Zum Photoeffekt an diinnen Metallschichten 621 


Empfindlichkeit beim Tempern einer gestérten Schicht mit der Aus- 
scheidung von Stérungen in Zusammenhang zu bringen. Ein EinfluB 
weiterer GréBen, wie Zustandsdichte der Elektronen oder Oberflichen- 
rauhigkeit der Schicht, ist nicht leicht zu iibersehen und bleibt im fol- 
genden daher unberiicksichtigt. 

Bekanntlich kann ein véllig freies Elektron kein Lichtquant ab- 
sorbieren, da wegen des sehr kleinen Impulses des Lichtquants nicht 
gleichzeitig Energie- und Impulssatz befriedigt werden kénnen. Bei 
Absorption eines Lichtquants durch ein Elektron muB daher ein weiterer 
StoBpartner anwesend sein, der fiir den entsprechenden Impulsausgleich 
sorgt. Als dritter Sto8partner kann ein Bestandteil des Metallgitters 
auftreten!4. Neben anderen kommen die eingebauten Gitterfehler hierfiir 
in Betracht. Eine Ausscheidung der Stérungen durch Tempern ist dem- 
nach gleichbedeutend mit einer Verringerung der fiir den Photoeffekt 
notwendigen dritten StoBpartner. 

Bei den vorliegenden Messungen werden Lichtquanten verwandt, 
deren Energie bis zu 0,8 eV (Bi) bzw. 0,67 eV (Sn) gréBer ist als die 
Austrittsarbeit. Die Photoelektronen miissen daher aus Energieniveaus 
stammen, die héchstens um diese Betrage unter der Fermi-Kante liegen. 
Dieselben Energieniveaus werden auch bei der Absorption im ultraroten 
Spektralgebiet (Leitfahigkeitsabsorption) erfaBt. Eine Verringerung der 
dritten StoBpartner durch Ausscheiden von Stérungen beim Tempern 
mtiBte sich also auf den Photoeffekt und die Ultrarotabsorption in der- 
selben Weise auswirken. Tatsachlich zeigen die Messungen von HassE?°, 
daB die Absorption im Spektralgebiet unter 1eV beim Tempern der 
erwahnten Schichten stark abnimmt. Durch Tempern auf etwa 250° K 
geht die Absorption bei einer Photonenenergie von 0,3 eV auf 40% beim 
Wismut bzw. auf 35% beim Zinn zuriick. Diese Abnahme entspricht 
recht gut der Verringerung der lichtelektrischen Empfindlichkeit beim 
Tempern dieser Schichten. 


b) Anderungen der langwelligen Grenze beim Tempern. Die bei Blei- 
und Zinnschichten mit dem Tempern auftretenden Anderungen der 
langwelligen Grenze sind klein und kénnen nicht erklart werden. Beim 
Tempern der bei tiefer Temperatur abgeschreckt kondensierten Wismut- 
schichten und Zinnschichten mit Kupferzusatz treten in einem kleinen 
Temperaturbereich relativ groBe Verschiebungen der langwelligen Grenze 
zu kiirzeren Wellenlangen auf. Diese Zunahme der Austrittsarbeit steht 
im unmittelbaren Zusammenhang mit den groBen Widerstandsande- 
rungen, die ja in demselben Temperaturbereich ablaufen. In der Ein- 
leitung wird bereits darauf hingewiesen, daf diese Schichten unmittelbar 


14 Rine Ubersicht tiber die die lichtelektrische Ausbeute bestimmenden Faktoren 
geben Mayer, H., u. H. THomas: Z. Physik 147, 419 (1957). 
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nach der Kondensation bei tiefer Temperatur in einem der Schmelze 
sehr ahnlichen Zustand vorliegen, der sich beim Erwarmen in das nor- 
male Gitter umwandelt. Man kann daher annehmen, da8 diese Struktur- 
anderungen beim Tempern die Zunahme der Austrittsarbeit hervorrufen. 

Anderungen der Austrittsarbeit bei Strukturumwandlungen sind 
sehr oft beobachtet worden. So fand Goetz bei lichtelektrischen Mes- 
sungen fiir Zinn im geschmolzenen Zustand eine kleinere Austrittsarbeit 
also fiir festes Zinn}. Uber das lichtelektrische Verhalten des Wismuts am 
Schmelzpunkt liegen bisher noch keine Messungen vor. Nach Kontakt- 
potentialmessungen von KURZKE und RotTtTGarpDT hat fliissiges Wismut 
ebenfalls eine kleinere Austrittsarbeit als festes?®. Diese Ergebnisse 
sttitzen die obige Deutung. 


Mein Dank gilt in erster Linie meinem verehrten Lehrer, Herrn Professor Dr. 
R. Hirscu, fiir seine stete F6rderung der Arbeit durch Diskussionen und Rat- 
schlage. Es ist mir eine Freude, auch Herrn Professor Dr. W. BuckEL und Herrn 
Dr. F. Fiscuer fiir ihre vielen Diskussionen und Hinweise herzlich zu danken. Die 
Deutsche Forschungsgemeinschaft stellte dankenswerter Weise Apparate zur 
Durchfiihrung dieser Messungen zur Verfiigung. 


15 Gortz, A.: Z. Physik 53, 494 (1929). 

16 KuRZKE, H., u. J. RottGarpt: Z. Physik 109, 341 (1938). Es mu erwahnt 
werden, da diese Autoren fiir Zinn am Schmelzpunkt das entgegengesetzte Ver- 
halten finden. 
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Recently, Raychaudhuri published a paper on electronic energy bands in three- 
dimensional lattices!. The purpose of the present communication is twofold: 
(1) to point out that one of the simplifying assumptions made in I is invalid, and 
(2) to point out the possibility of obtaining a correct procedure which retains many 
of the advantages of RAYCHAUDHURI’S approach. 


In order to accomplish our objective, it is convenient to summarize 
the treatment employed in I. Essentially, the potential to be considered 
was taken as having the period of the lattice and as reducing in the vi- 
cinity of each lattice point, 7,, to the “spherical square well’”’: 


Vii =), = constant, 7 —7,| = 6 | 
Zeta (1) 
= 10) [7 —7,| >b { 


where 0 is less than half the smallest interatomic distance. The relevant 
Schroedinger equation is then reduced to an integral equation over a 
unit cell involving the relevant Green’s function. The relation 


> =>, 


[lee 7) — wR) FEO as =0, rb Q 


is then established. In (2), G(7, 7’) is the Green’s function for this 
problem and 7’ =|7’|. 
The solution of this equation is written in the form 


v7) =D Bim f(r) Yin, #) (3) 
where 
x} = ST (E+V) (4) 


Bim are constants to be determined and 7,(%,7) and Y, (0, vy) are respec- 
tively, J" order spherical Bessel functions and normalized spherical 


1 RAYCHAUDHURI, A.: Z. Physik 148, 435 (1957). Subsequently this paper will 
be referred to as I. We shall try to follow the notation in I as closely as possible. 
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harmonics. The Green’s function G(7, 7’) is also expanded in terms of 
these functions and the expanded G(/, 7’) and y(7) are substituted into 
the integral to obtain the determinantal compatibility relation. 

This relation turns out to be an infinite determinant, each term of 
which contains a summation over the lattice. At this point the assump- 
tion is introduced that, on the right hand side of (3), only By9=-0; all 
other coefficients are assumed to vanish reducing the determinant to a 


single term. The following relation between the wave number k and 
the energy £ is then readily obtained. 


La ees 3 3 
Bx ge ag Ets e'* (ix sin x;b — x; cos %;b) (5) 
WV s asin x;b cos xb — x; cos ¥;b sin vb 


Ss 


where the prime over the summation symbol indicates that the term 
involving 7,=0 is to be omitted from the summation, and 7,=|7,]. 

Physically, the objectionable point in this procedure is that the short 
range nature of the interactions between the electrons and the lattice 
ions is used to infer that all partial waves other than those of the s state 
disappear. In point of fact, the suppression of such higher waves would 
imply a strong interaction between an electron in one of these states and 
the lattice, and is contrary to the basic assumptions. The resulting diffi- 
culty can be easily understood by considering the case of the empty 
lattice. In this situation, the type of wave function considered reduces 
to a plane wave. Then all the terms in the spherical harmonic expansion 
are eliminated except for the first, and one obtains from equation (5) a 
restriction on the allowed energies — contrary to the physics of the 
situation. It may further be remarked that even in the case of a large V, 
the higher f’s need not vanish. This follows because the corresponding 
partial waves are quite small inside the sphere of radius 6 even in the 
absence of a potential [in view of the strong 7 dependence of 4, (%;,7)] 
and hence, cannot be greatly affected by V. 

As a final remark one may note that there is an approach to this 
problem suggested by Raychaudhuri’s work which does not suffer from 
the above difficulty. Instead of dealing with the coefficients of the partial 
waves, one may consider the phase shifts. In this case, one can give 
physical arguments for expecting the phase shifts for all the partial 
waves to vanish except that for /=0. This appears to be a physically 
acceptable approximation to employ in the current model and we are 
continuing an investigation of its application. 
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